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Abkürzungsverzeichnis
A/D Analog/Digital
AOM Akusto-optischer Modulator
CCD engl. charge-coupled device
CP Carr-Purcell (Sequenz)
D/A Digital/Analog
DD Dynamische Dekohärenzkontrolle
DDS Direkte digitale Synthese
DZS Dunkelzustandsschwebung
EA Evolutionärer Algorithmus
EIT Elektromagnetisch induzierte Transparenz
FWHM Volle Breite bei halbem Maximum (engl. full width at half maximum)
HF Hochfrequenz
HFS Hyperfeinstruktur
MTF Modulationstransferfunktion
Pr:YSO Praseodym-dotiertes Yttrium-ortho-Silikat (Pr3+:Y2SiO5)
RHS Raman-Heterodyn-Spektroskopie
RWA Drehwellennäherung (engl. rotating wave approximation)
TTL Transistor-Transistor-Logik
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Einleitung
Licht wird in modernen Kommunikationsnetzwerken als schneller und effizienter
Träger von Information eingesetzt. Die Verarbeitung der Daten erfolgt dabei aber
meist noch auf elektronischem Wege. Hierbei spielen Prozessoren und Speicher
auf Basis von Halbleitern sowie rein magnetische Speichermedien eine zentrale
Rolle. Diese „klassischen“ Technologien stoßen aufgrund der beschränkten Minia-
turisierung der elektronischen Komponenten an ihre physikalischen Grenzen. So
liegt die Strukturgröße heutiger integrierter Schaltungen bereits im Bereich von
nur 10 nm. Dies entspricht einer Breite der elektronischen Leitungen von lediglich
ca. 100 Atomen. Bei fortschreitender Verkleinerung der Strukturen zur Steigerung
von Rechenleistung und Speicherkapazität werden daher in absehbarer Zeit quan-
tenmechanische Effekte innerhalb der Bauteile die dominierende Rolle spielen.
Eine Lösung dieses Problems bietet die Quanteninformationsverarbeitung
[1–3]. Beim meist diskutierten Ansatz wechselwirken die Photonen als Träger
der Information direkt mit einzelnen Atomen, in denen die Informationsverarbei-
tung auf Basis quantenmechanischer Phänomene erfolgt. Der fundamentale Vorteil
dieses Konzepts liegt in der Fähigkeit eines Quantensystems gleichzeitig mehrere
Zustände einnehmen zu können. Im Gegensatz zur klassischen Booleschen Logik
können daher parallele Berechnungen durchgeführt werden.
Voraussetzung für die Implementierung von optischen Quantenrechnern ist die
Speicherung optisch kodierter Information in Quantensystemen. Eine Zwischen-
speicherung der optischen Signale in elektronischen Informationseinheiten ist da-
bei nicht sinnvoll. Hierbei gehen im Allgemeinen Informationsfreiheitsgrade ver-
loren, welche für die Quanteninformationsverarbeitung essentiell sind. So müssen
insbesondere die zeitlichen Verläufe von Amplitude, Phase und Polarisation so-
wie die Propagationsrichtung der Photonen gespeichert werden. Das aktuelle For-
schungsgebiet der optischen Quantenspeicher [4–8] beschäftigt sich mit der Suche
nach geeigneten Speichermedien und Verfahren. Ein prominenter Ansatz basiert
dabei auf der elektromagnetisch induzierten Transparenz (EIT) [9–11]. EIT ist
ein Quanteninterferenzeffekt, der die gezielte, effiziente Manipulation der linea-
ren und nichtlinearen optischen Eigenschaften eines Quantensystems erlaubt. So
kann neben der Unterdrückung von Absorption auch die Dispersion manipuliert
werden. Dies erlaubt u.a. die Verlangsamung [12–14] oder sogar das Anhalten
bzw. Stoppen von Lichtpulsen [15, 16]. Letzteres ermöglicht die vollständige, ko-
härente und reversible Speicherung von Lichtpulsen in einem Quantensystem.
Ziel der vorliegenden Arbeit ist es, mittels EIT, einen Speicher für kohärente,
optische Pulse zu realisieren. Dabei sollen sowohl hohe Speicherkapazitäten als
auch lange Speicherdauern erreicht werden. Diese Merkmale sind für die realisti-
sche, technische Anwendbarkeit eines solchen Speichers von hoher Relevanz. So
werden hohe Speicherkapazitäten für die effiziente Verarbeitung großer Daten-
mengen benötigt [4,17,18]. Ferner können dadurch kürzere Kommunikationszei-
ten sowie eine höhere Fehlertoleranz erzielt werden [19, 20]. Die Speicherdauer
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spielt aktuell im Bereich der Quantenkommunikation eine zentrale Rolle. Hier sind
Quantenspeicher grundlegender Bestandteil von Quantenrepeatern, die eingesetzt
werden, um die räumliche Kommunikationsreichweite auszudehnen [21]. Solche
Netzwerke benötigen Speicherzeiten im Bereich von Millisekunden für spezielle
Protokolle [20,22] oder mehrere Sekunden für Standardprotokolle [23].
Bislang wurde die überwiegende Zahl der Experimente zur EIT-getriebenen
Lichtspeicherung an atomaren Gasen durchgeführt. Diese weisen geringe spek-
trale Bandbreiten als wesentlichen Vorteil auf. Demgegenüber sind Gase jedoch
schlecht skalierbar, technisch schwer handhabbar und ermöglichen oft nur gerin-
ge Speicherdichten. Im Rahmen dieser Arbeit wird die Lichtspeicherung daher an
einem seltenerd-dotierten Festkörper implementiert. Solche Medien besitzen für
Festkörper ungewöhnlich schmale Linienbreiten und eignen sich daher ebenfalls
für quantenoptische Manipulationsverfahren wie EIT [24].
Zur Erhöhung der Speicherkapazität werden im Rahmen dieser Arbeit drei
Techniken untersucht: Dem Lichtpuls kann bei der EIT-getriebenen Lichtspeiche-
rung transversale Information (d.h. Bilder) aufgeprägt werden. Dadurch wird die
Kapazität beträchtlich erhöht. Im Bereich der Quantenspeicher wurde dieser An-
satz erst in jüngster Zeit, in sehr wenigen Arbeiten, fast ausschließlich in Gasen im-
plementiert [25–29]. Des Weiteren werden Multiplexing-Techniken aus der klas-
sischen Holographie [30] (räumlich selektives Winkelmultiplexing sowie spektral
selektives Frequenzmultiplexing) implementiert und mit EIT kombiniert.
Zur Erhöhung der Speicherzeit müssen störende Einflüsse wie Dephasierung
und Dekohärenz, welche die im Medium gespeicherte Information abbauen, kon-
trolliert und unterdrückt werden. In dieser Arbeit werden hochfrequente Magnet-
feldpulse eingesetzt, um die Quantensysteme effektiv von der Umgebung zu ent-
koppeln. Ferner werden statische Magnetfelder in drei Raumdimensionen genutzt,
um die Quantensysteme sehr insensitiv gegenüber Dekohärenz werden zu lassen.
Hierdurch entstehen jedoch äußerst komplexe Energieniveau-Strukturen, welche
in dieser Arbeit präzise charakterisiert werden. Um die Quantensysteme in der
Mannigfaltigkeit der Niveaus optimal für EIT zu präparieren, werden Strategi-
en der rückkopplungsgesteuerten Pulsformung mit Hilfe evolutionärer Optimie-
rungsverfahren eingesetzt. Die Kombination von EIT mit Techniken zur Dekohä-
renzkontrolle, rückkopplungsgesteuerter Pulsformung sowie Bildspeicherung und
Multiplexing ermöglicht die Implementierung eines EIT-getriebenen Festkörper-
Speichers mit bisher nicht erreichten Speicherzeiten und Kapazitäten.
Die vorliegende Arbeit ist wie folgt gegliedert: In Kapitel 1 und 2 wird das hier
genutzte Medium sowie das grundlegende Prinzip der Lichtspeicherung auf Basis
von EIT vorgestellt. Anschließend wird in Kapitel 3 der experimentelle Aufbau be-
schrieben. In Kapitel 4 wird die grundlegende Präparation des Mediums eingeführt
und Experimente zur Lichtspeicherung für den Fall schwacher externer Magnetfel-
der präsentiert. In den in Kapitel 5 diskutierten Experimenten werden Techniken
zur Erhöhung der Speicherkapazität implementiert. Kapitel 6 befasst sich mit der
Unterdrückung von Dekohärenz mittels starker externer statischer Magnetfelder
sowie hochfrequenter Magnetfeldpulse. Schließlich werden in den in Kapitel 7
vorgestellten Experimenten die zuvor erprobten Techniken auf die EIT-getriebene
Lichtspeicherung angewandt und mit der Bildspeicherung kombiniert.
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Kapitel 1
Seltenerd-dotierte Festkörper
Experimente im Bereich der Quantenoptik erfordern im Allgemeinen Medien mit
präzise definierter spektroskopischer Struktur. Die überwiegende Zahl der Ex-
perimente wurde daher in Vergangenheit an atomaren oder molekularen Gasen
durchgeführt, welche sich durch spektral scharfe Übergänge auszeichnen. Neben
den warmen atomaren Medien wird aktuell auch verstärkt an isolierten, ultrakal-
ten Gasen bis hin zu Bose-Einstein-Kondensaten geforscht, da diese noch gerin-
ge Wechselwirkungen zwischen den einzelnen Quantensystemen aufweisen kön-
nen [31–33].
Eine attraktive Alternative zu den etablierten gasförmigen Medien bieten
„atom-ähnliche“ Festkörper. Hierzu zählen Defektzentren in Diamant [34–37],
Quantenpunkte [38, 39] oder seltenerd-dotierte Festkörper [40–43]. Diese Me-
dien zeichnen sich durch geringe Dekohärenzraten, sehr schmale homogene Li-
nienbreiten und eine gute Handhabung aus. Im Gegensatz zu Gasen erlauben die
Festkörper hohe Dichten und einfache Skalierbarkeit. Der in dieser Arbeit genutzte
Praseodym-dotierte Yttrium-ortho-Silikat-Kristall (Pr3+:Y2SiO5 kurz Pr:YSO) zählt
zur Klasse der seltenerd-dotierten Festkörper und wird im Folgenden vorgestellt.
1.1 Seltene Erden
Der Begriff „Seltene Erden“ bezeichnet in seiner umfassendsten Definition die Ele-
mente Scandium (Ordnungszahl Z=21), Yttrium (Z=39) und die 15 Lanthanoide
von Lanthan bis Lutetium (Z=57...71) [44]. Von besonderem spektroskopischem
Interesse sind hierbei die Lanthanoide, welche sich durch eine einzigartige in-
neratomare Konfiguration auszeichnen. Bei diesen Elementen sind die 5s-, 5p-
und 6s-Elektronenschalen voll besetzt, während die 4f-Schale mit steigender Ord-
nungszahl aufgefüllt wird. Hierbei sinkt der Radius des Atoms (Lanthanoidenkon-
traktion). Aufgrund der größeren radialen Ausdehnung der vollbesetzten Schalen
schirmen diese die innen liegende 4f-Schale gegenüber äußeren Einflüssen ab.
Werden Lanthanoide in anorganische Kristalle eingebracht, liegen diese als
dreiwertige Ionen vor, deren 6s-Schale nun nicht mehr notwendigerweise besetzt
ist. Abgesehen von La3+ (leere 4f-Schale) und Lu3+ (volle 4f-Schale) können opti-
sche Übergänge innerhalb der 4f-Schale auftreten, welche im freien Atom dipol-
verboten sind. Aufgrund der elektronischen Abschirmung sind die beobachteten
homogenen Linienbreiten für Festkörper ungewöhnlich schmal [45–47]. Hieraus
resultiert auch die hohe Relevanz der seltenerd-dotierten Festkörper für technische
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Anwendungen, wie z.B. als aktives Lasermedium. Als prominentes Beispiel ist hier
der Neodym-dotierte Yttrium-Aluminium-Granat (Nd:YAG) Laser zu nennen.
Das in dieser Arbeit genutzte Lanthanoid ist Praseodym (Z=59), welches le-
diglich ein stabiles Isotop (141Pr) aufweist. Die Elektronenkonfiguration des drei-
wertigen Pr3+-Ions ist [Xe]4f2. Abbildung 1.1 zeigt die radiale Aufenthaltswahr-
scheinlichkeit der 4f-, 5s- und 5p-Elektronen eines solchen Pr3+-Ions.
0 1 2 3 4
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Abbildung 1.1: Quadrierter Radialteil
der Wellenfunktion der 4f-, 5s- und 5p-
Orbitale eines freien Pr3+-Ions. Die in-
nen liegende, nur zweifach besetzte
4f-Schale wird von den äußeren, vollen
5s- und 5p-Schalen elektronisch ab-
geschirmt. Die Abbildung wurde aus
[48] entnommen.
1.2 Kristallographische Eigenschaften von Pr3+:Y2SiO5
Der Wirtskristall Y2SiO5 besitzt eine monokline Struktur mit C
6
2h- (C2/c) Symme-
trie [49,50] und zeichnet sich durch eine hohe mechanische Festigkeit und thermi-
sche Stabilität aus [51]. Pro konventioneller Einheitszelle besitzt der Kristall vier
Y2SiO5 Moleküle, welche jeweils zwei dreiwertige Yttrium-Ionen aufweisen [52].
Die Umgebung der zwei Y3+-Ionen ist hierbei kristallographisch nicht äquivalent.
Die Position der Y3+-Ionen lässt sich daher in zwei kristallographische Einbau-
lagen (engl. sites) unterteilen. Jede dieser Lagen besitzt lediglich C1-Symmetrie,
ist also nicht rotationssymmetrisch. Hieraus resultieren unterschiedliche spektra-
le Eigenschaften der Dotierungsionen Pr3+, welche die Y3+-Ionen an Lage 1 oder
Lage 2 ersetzten können. Die Ionen einer kristallographischen Lage können wie-
derum in zwei magnetische Lagen (A und B) unterteilt werden. Aufgrund unter-
schiedlicher kernmagnetischer Ausrichtungen reagieren Ionen der Lage A und der
Lage B unterschiedlich auf externe Magnetfelder (s. Kap. 1.3.2.2). Die Position
der Ionen innerhalb einer Lage sind über die C2-Achse des Kristalls miteinander
verknüpft [53].
Die Kombination von Y2SiO5 als Wirtskristall und Pr
3+ als Dotierungsion bietet
mehrere Vorteile. Yttrium und Praseodym besitzen beide eine stabile dreiwertige
Oxidationsstufe, so dass es bei der Dotierung zu keinerlei Ladungsträgerverschie-
bung innerhalb des Kristalls kommt. Des Weiteren sind die Ionenradien von Pr3+
und Y3+ nahezu identisch. Die Pr3+-Ionen fügen sich somit gut in das vorhandene
Kristallgitter ein. Darüber hinaus weisen die Gitterionen besonders geringe kern-
magnetische Momente auf [46]. Hieraus resultiert eine relativ schwache Wechsel-
wirkung zwischen den Pr3+-Ionen und deren Umgebung. Dies führt zusammen mit
der elektronischen Abschirmung der 4f-Schale zu den für einen Festkörper unge-
wöhnlich langen Populationslebensdauern von bis zu ∼ 100 s (s. Kap. 1.4) sowie
zu sehr schmalbandigen spektroskopischen Charakteristika. Typische Dotierungs-
konzentrationen liegen im Bereich von 0,01− 0,1 at.%.
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1.3 Spektroskopische Eigenschaften
Die für diese Arbeit relevanten optischen Übergänge finden innerhalb der 4f-
Schale der Pr3+-Ionen statt. Der elektronische Grundzustand ist nach Russel-
Saunders-Notation1 3H4. Dieser kann für Lage 1 durch optische Strahlung der Wel-
lenlänge λ = 605, 98nm an den ersten optisch anregbaren Zustand 1D2 gekoppelt
werden [54]. Hierbei ist zu beachten, dass das optische Spektrum im Allgemeinen
durch eine Vielzahl von Beiträgen modifiziert wird, welche mittels eines verein-
fachten Hamiltonoperators des Systems beschrieben werden können [55]:
HˆIon =

Hˆ0+ HˆC + HˆSB
︸ ︷︷ ︸
freies Ion
+ HˆKF︸︷︷︸
Kristallfeld
+

HˆHF + HˆQ + HˆZ + Hˆz
︸ ︷︷ ︸
Hyperfeinstruktur
(1.1)
Die Termstruktur eines freien Ions wird durch potentielle und kinetische Ener-
gie (Hˆ0), Coulomb-Wechselwirkung (HˆC) und Spin-Bahn-Wechselwirkung (HˆSB)
bestimmt. Wird das Pr3+-Ion in den Kristall eingebracht, wirkt sich die Umge-
bung (Kristallfeld HˆKF) auf die energetische Struktur aus. Schließlich werden die
Niveaus durch die Hyperfeinwechselwirkungen weiter aufgespalten. Hierzu zäh-
len magnetische Hyperfein- (HˆHF), elektrische Kernquadrupol- (HˆQ), elektrische
Zeeman- (HˆZ) und nukleare Zeeman-Wechselwirkung (Hˆz). Im Folgenden sollen
die verschiedenen Beiträge zur Aufspaltung und Verschiebung der Energieniveaus
kurz vorgestellt werden. Für eine umfassende Einführung in die Thematik sei
auf [40,41,56] verwiesen.
1.3.1 Feinstruktur und Kristallfeldzustände
In diesem Abschnitt werden die ersten vier Beträge des Hamiltonoperators (1.1)
näher betrachtet. Diese Beiträge dominieren die spektroskopische Struktur und
bestimmen somit die Wellenlänge des optischen Übergangs 3H4 ↔ 1D2 von
605, 98nm. Die Wechselwirkungen, welche im freien Ion auftreten, werden durch
Hˆ0 = − ħh22m
∑N
i=1∆i −
∑N
i=1
Z¯ e2
ri
HˆC =
∑N
i< j
e2
ri j
HˆSB =
∑N
i=1 ζ(ri)~li · ~si
(1.2)
beschrieben. Hierbei gibt N die Zahl der Elektronen in der nicht abgeschlossenen
4f-Schale an. Z¯ e ist die effektive Kernladung, welche durch die abgeschlossenen
Schalen auf die 4f-Elektronen wirkt. Die Coulomb-Wechselwirkung und die Spin-
Bahn-Wechselwirkung sind sphärisch nicht symmetrisch und tragen daher zu ei-
ner Aufspaltung der Energieniveaus (Feinstruktur) bei. Die einzelnen Feinstruktur-
komponenten besitzen einen definierten Gesamtdrehimpuls J und sind bezüglich
ihrer Projektionsquantenzahl mJ maximal (2J +1)-fach entartet. Der energetische
Abstand solcher J-Multipletts liegt in der Größenordnung von 1000cm−1 [41].
1Termbezeichnung in Russel-Saunders-Kopplung: 2S+1LJ
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� = 605,98 nm
~ 100 cm-1
~ 100 cm-1
~ 10 MHz
T1* ~ 10-3-10-6 s
(metastabil)
freies Ion Kristallfeld-
aufspaltung
HFS
3H4
1D2
3H5
3F2
Abbildung 1.2: Termschema von Pr3+-Ionen. Bei dotierten Ionen bewirkt das Kristallfeld
eine Energieaufspaltung in der Größenordnung typischer Phononenenergien. Die Kristall-
feldzustände zeigen Hyperfeinaufspaltung. Spektroskopische Daten nach [56].
Der vierte Beitrag in Gleichung (1.1) entsteht durch die Wechselwirkung
eines dotierten Pr3+-Ions mit den umgebenden elektrischen Ladungen der
Gitterionen. Aufgrund der geringen Symmetrie dieses Kristallfeldes werden
die J-Mannigfaltigkeiten in maximal (2J + 1) Energieniveaus aufgespalten
(s. Abb. 1.2). Der energetische Abstand solcher Kristallfeldzustände liegt im
Bereich von 100cm−1 [56]. Um phononische Anregungen in höhere Kristall-
feldzustände zu vermeiden, kann der Kristall auf kryogene Temperaturen gekühlt
werden. Dies begünstigt die langen Lebensdauern der niedrigsten Kristallfeldzu-
stände, welche auch als „zero phonon lines“ bezeichnet werden [42].
Das Kristallfeld ist zudem für Beimischungen alternativer Elektronenkonfigura-
tionen, wie z.B. [Xe]4fN−15d, zur idealen [Xe]4f2-Konfiguration eines freien Pr3+-
Ions verantwortlich. Durch die Mischung von Zuständen unterschiedlicher Parität
wird das Dipolverbot des Übergangs 3H4 ↔ 1D2 abgeschwächt. Erst hierdurch
ist der für diese Arbeit relevante Übergang zwischen den niedrigsten Kristallfeld-
zuständen 3H4(0) und 1D2(0) optisch erlaubt. Allerdings sind die Beimischungen
moderat, so dass die optischen Übergänge vergleichsweise geringe Oszillatorstär-
ken aufweisen [57]. Darüber hinaus ist die Kopplungsstärke aufgrund der Aniso-
tropie des Kristalls auch von der Polarisation des Lichtfeldes abhängig. Maximale
Kopplung, d.h. eine hohe Absorption wird erreicht, wenn die Polarisationsrichtung
senkrecht zur C2-Achse des Kristalls gewählt wird.
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1.3.2 Hyperfeinstruktur
Das einzig stabile Isotop von Praseodym (14159Pr) besitzt einen Kernspin von
I = 5/2. Dies führt zur Hyperfeinaufspaltung der einzelnen Kristallfeldzustände.
Die Hyperfeinstruktur (HFS) ist für die vorliegende Arbeit von besonderem Inter-
esse, da innerhalb dieser geeignete Niveausysteme zur Lichtspeicherung gefunden
werden können. Im Folgenden wird der letzte Teil des Hamiltonoperators (1.1)
näher betrachtet, welcher sich in einen Magnetfeld-unabhängigen Teil und einen
abhängigen Teil separieren lässt:
HˆHFS = HˆHF + HˆQ︸ ︷︷ ︸
unabhängig von ~B
+ HˆZ + Hˆz︸ ︷︷ ︸
abhängig von ~B
(1.3)
Da die dotierten Pr3+-Ionen zwei Elektronen in der 4f-Schale aufweisen, bilden
sich die Kristallfeldzustände als Singuletts aus2. Aufgrund der gepaarten Elektro-
nenspins und der niedrigen Symmetrie des Kristallfeldes sind die einzelnen Kom-
ponenten des Erwartungswerts des Gesamtdrehimpulses in erster Ordnung Stö-
rungsrechnung identisch Null (〈ψ|Ji|ψ〉= 0 mit i = x , y, z) [58,59]. Erst in zweiter
Ordnung wirkt sich der Gesamtdrehimpuls auf die HFS aus, so dass alle Terme in
(1.3) in derselben Größenordnung zur Hyperfeinwechselwirkung beitragen.
1.3.2.1 Hyperfeinstruktur ohne externes Magentfeld
Für den Fall, dass kein externes Magnetfeld vorhanden ist, sind die Zeeman-
Beiträge (HˆZ + Hˆz) Null (s. Kap. 1.3.2.2). Dann spielen lediglich die Hyperfein-
wechselwirkung HˆHF und die Kernquadrupolwechselwirkung HˆQ eine Rolle. Die
magnetische Komponente der Hyperfeinwechselwirkung ist durch
Hˆ(mag)HF = A
2
J
~I · Λˆ ·~I (1.4)
gegeben [60], wobei AJ die Hyperfein-Kopplungskonstante des spezifischen
J-Multipletts und ~I = (Ix , I y , Iz) der Vektor der nuklearen Spinoperatoren ist.
Der Tensor Λˆ hängt vom Gesamtdrehimpuls J ab und ist daher erst in zweiter
Ordnung relevant:
Λαβ =
2J+1∑
n=1
〈0|Jα|n〉〈n|Jβ |0〉
En− E0 (1.5)
Hierbei sind α und β die Achsen {x , y, z} und E0 die Energie des Zustandes |0〉, wel-
cher durch (1.3) beschrieben wird (also z.B. 3H4(0) oder 1D2(0)). En bezeichnet die
Energien der übrigen Kristallfeldzustände |n〉 des entsprechenden J-Multipletts.
Infolge des Kernspins von I = 5/2 besitzt der Pr3+-Kern ein elektrisches Qua-
drupolmoment, welches mit dem inhomogenen elektrischen Feld der umgebenden
Ladungsträger wechselwirkt. Der resultierende Beitrag zur HFS ist durch
HˆQ = P
h 
I2z′ − I(I + 1)/3

+ (η/3)
 
I2x ′ − I2y ′
i
(1.6)
2Bei einer ungeraden Anzahl von Elektronen spricht man von Kramers-Ionen. In diesem Fall
bilden sich Multipletts aus, die zu einer verstärkten Hyperfeinwechselwirkung mit Aufspaltungen
im Bereich von ∆νHFS ' 1GHz führen können.
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gegeben. P ist die Quadrupol-Kopplungskonstante, η ist der Asymmetrieparame-
ter des Gradienten des elektrischen Feldes am Ort des Kerns und {x ′, y ′, z′} die
Hauptachsen dessen Tensors.
Um diese magnetfeldunabhängigen Terme (1.4) und (1.6) zusammenzufas-
sen, kann Hˆ(mag)HF auch in der sogenannten Pseudoquadrupoldarstellung geschrie-
ben werden:
HˆPQ = DPQ

I2z − I(I + 1)/3

+ EPQ
h
I2x − I2y
i
(1.7)
Die Pseudoquadrupolparameter DPQ, EPQ ergeben sich aus (1.5):
DPQ = A
2
J ·

1
2
(Λx x +Λy y)−Λzz

(1.8a)
EPQ = A
2
J · 12(Λx x +Λy y) (1.8b)
Da (1.6) und (1.7) dieselbe Form besitzen, ist deren Wirkung experimentell
nicht unterscheidbar. Sie werden daher meist in einem effektiven Quadrupol-
Hamiltonoperator zusammengefasst:
HˆEQ = HˆQ + HˆPQ = D
h 
I2z′′ − I(I + 1)/3

+ E
 
I2x ′′ − I2y ′′
i
(1.9)
Bei dieser Darstellung tritt eine neues Hauptachsensystem {x ′′, y ′′, z′′} auf. Es ent-
steht, da in Lagen mit niedriger Symmetrie die Achsen von Λˆ (d.h. {x , y, z}) und
HˆQ (d.h. {x ′, y ′, z′}) im Allgemeinen nicht übereinstimmen. Die effektiven Quadru-
polparameter sind durch
D = P + DPQ und E =
1
3
Pη+ EPQ (1.10)
gegeben. Diese sind experimentell zugänglich und bestimmen die Hyperfeinauf-
spaltung im magnetfeldfreien Fall. Für die beiden Zustände 3H4(0) und 1D2(0)
wurden D und E mittels verschiedener Techniken zunehmend präziser vermessen
(s. Tab. 1.1).
Tabelle 1.1: Effektive Quadrupolparameter nach [50,54,58,61]. Unterschiedliche Vorzeichen
sind auf die Wahl zweier Hauptachsensysteme zurückzuführen. Alle Angaben in MHz.
Zustand Parameter [54] [61] [58] [50]
3H4(0)
D 4,44 -4,443 4,4450 -4,4435
E 0,56 -0,503 0,5624 -0,56253
1D2(0)
D 1,36 1,39 1,3575 1,35679
E 0,425 0,46 0,4228 0,42192
Die bisherige Betrachtung galt für Pr3+-Ionen der Einbaulage A. Um den effekti-
ven Quadrupol-Hamiltonoperator für Ionen der Lage B zu erhalten, nutzt man die
C2-Symmetrie des Kristalls. Hierzu stellt man (1.9) mit Hilfe des effektiven Qua-
drupoltensors Qˆ in der Form von (1.4) dar [55,60] und führt Rotationsmatrizen R
ein [50,58]:
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HˆEQ = ~I · Qˆ ·~I mit Qˆ = RC2 · RQ ·
E − 13D 0 00 −E − 13D 0
0 0 2
3
D
 · RTQ · RTC2 (1.11)
Die innere Rotation einspricht hierbei einer Transformation vom Hauptachsensys-
tem des Qˆ-Tensors ins Laborsystem. Diese wird gemäß der z yz-Konvention [62]
mit den Eulerwinkeln αQ, βQ, γQ durchgeführt:
RQ(αQ,βQ,γQ) = Rz(γQ) · R y(βQ) · Rz(αQ) (1.12)
Die äußere Rotation entspricht einer Drehung um 180° um die C2-Achse des Kris-
talls, welche wiederum durch die Eulerwinkel αC2 und βC2 definiert ist:
RC2 = R(αC2 ,βC2 , 0)
T · R(180◦, 0, 0) · R(αC2 ,βC2 , 0) (1.13)
Eine Auflistung aller Parameter der Zustände 3H4 und
1D2 ist in Anhang A zu
finden [50, 58]. Diagonalisiert man den effektiven Quadrupol-Hamiltonoperator
(1.11), so erhält man als Eigenwerte die relativen Energien der Hyperfeinzustän-
de. Aus deren Differenz ergeben sich die Übergangsfrequenzen der Hyperfeinni-
veaus, welche im Bereich von etwa 10MHz liegen. Da die Kernspinoperatoren
quadratisch in (1.9) eingehen, sind die Hyperfeinzustände zweifach entartet. Die-
se werden typischerweise entsprechend ihrer Projektionsquantenzahl mit mI be-
zeichnet. Wegen I = 5/2 spaltet jeder Kristallfeldzustand in drei Hyperfeinniveaus
mit mI = ±12 ,±32 ,±52 auf. Abbildung 1.3 stellt die Hyperfeinaufspaltung des Über-
gangs 3H4(0)↔ 1D2(0) ohne Einfluss eines äußeren Magnetfeldes dar.
Abbildung 1.3: Hyper-
feinaufspaltung der
niedrigsten Kristallfeldzu-
stände des Grund- und des
ersten optisch anregbaren
Zustandes. Die spektro-
skopischen Abstände sind
mittels (1.11) berechnet. 3H4(0)
1D2(0)
� = 605,98 nm
17,3 MHz
10,2 MHz
4,6 MHz
4,8 MHz
3H4(≥1), 3H5
mI
±3/2
±5/2
±1/2
±3/2
±5/2
±1/2
Neben den Energieabständen können aus (1.11) auch die optischen Dipolüber-
gangsmomente µi j zwischen den einzelnen Hyperfeinzuständen |i〉 und | j〉 be-
rechnet werden. Dabei bewirkt die geringe Symmetrie des Kristallfeldes (E 6= 0),
dass die Zustände nicht als reine Spinzustände, sondern als Kombination mehre-
rer Kernspinwellenfunktionen vorliegen. Aufgrund der nicht mehr vorhandenen
Eigenzustände verlieren die Quantenzahlen ihre Gültigkeit, so dass die Auswahl-
regel ∆mI = 0 nicht mehr streng gilt. Im magnetfeldfreien Fall sind daher neun
verschiedene Übergänge zwischen elektronischem Grundzustand und angeregtem
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Zustand möglich. Unter der Annahme, dass sich die Wellenfunktionen in einen
elektronischen Teil |ϕ〉 und einen Spinanteil |m〉 separieren lassen, gilt [63]:
µi j = 〈i|µ| j〉= 〈ϕi|µ|ϕ j〉〈mi|m j〉 (1.14)
Der optische Anteil 〈ϕi|µ|ϕ j〉 ist aufgrund der gleichen elektronischen Zustän-
de für alle neun Übergänge identisch. Die relativen Oszillatorstärken fi j =
|〈mi|m j〉|2 können daher aus dem Überlapp der Kernspinwellenfunktionen be-
rechnet werden, welche wiederum den Eigenvektoren des effektiven Quadrupol-
Hamiltonoperators (1.11) entsprechen. Tabelle 1.2 zeigt eine Übersicht der be-
rechneten, sowie der experimentell gemessenen Oszillatorstärken der neun mög-
lichen Hyperfeinübergänge im magnetfeldfreien Fall.
Tabelle 1.2: Relative Oszillatorstärken f des Übergangs 3H4(0)↔ 1D2(0) für B = 0 nach
[50]. Die experimentellen Werte sind [64] entnommen. Übergänge vergleichsweise hoher
relativer Oszillatorstärken sind grün hinterlegt.
PPPPPPPPP
3H4
1D2 | ± 1
2
〉 | ± 3
2
〉 | ± 5
2
〉
| ± 1
2
〉 calc. 0,560 0,373 0,067
exp. 0,55 0,38 0,07
| ± 3
2
〉 calc. 0,399 0,594 0,007
exp. 0,40 0,60 0,01
| ± 5
2
〉 calc. 0,041 0,033 0,936
exp. 0,05 0,02 0,93
Die Übergangsmomente sind teilweise stark unterschiedlich. Insbesondere fällt
auf, dass sich das Sechsniveausystem in ein effektives Vier- und eine effektives
Zweiniveausystem unterteilen lässt (siehe hell- bzw. dunkelgrün hinterlegte Flä-
chen in Tabelle 1.2). Dies kann dazu genutzt werden, um optimierte Niveausys-
teme innerhalb der Termstruktur zu präparieren (s. Kap. 4.1). Die in Tabelle 1.2
angegebenen relativen Oszillatorstärken bilden die Grundlage der in dieser Ar-
beit durchgeführten Simulation zur Wechselwirkung von Laserstrahlung mit den
dotierten Pr3+-Ionen im magnetfeldfreien Fall.
Die Absolutwerte der Übergangsdipolmomente µi j liegen in der Größenord-
nung von 10−32 Cm [54]. Die sich hieraus ergebenden relativ langen Zerfallsdau-
ern von ca. 20ms werden in der Realität allerdings nicht beobachtet. Stattdessen
beträgt die gemessene Lebensdauer der angeregten Niveaus T ∗1 = 164± 5µs [54].
Hierfür sind weitere Zerfallskanäle in höhere Kristallfeldzustände (3H4(n ≥ 1))
oder andere J-Multipletts (3H5,
3F2, etc.) verantwortlich. Von diesen findet an-
schließend ein strahlungsloser Zerfall in den Grundzustand statt. Die Relaxati-
onszeit T1 der einzelnen Hyperfeinzustände innerhalb des Grundzustandes liegt
in der Größenordnung von 100s [64]. Sie ist beschränkt durch Spinflip-Prozesse
und phononische Wechselwirkungen, so dass T1 stark temperaturabhängig ist
[61]. Die hier angegebenen Werte gelten für kryogene Temperaturen im Bereich
von T ® 6K.
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1.3.2.2 Hyperfeinstruktur im externen Magnetfeld
Wird ein externes Magnetfeld ~B angelegt, tragen auch die elektronische und nu-
kleare Zeeman-Wechselwirkung HˆZ , Hˆz zur HFS bei. Der elektronische Zeeman-
Effekt lässt sich dabei in einen linearen Anteil Hˆ(1)Z und einen quadratischen Anteil
Hˆ(2)Z unterteilen. Da diese ebenso wie (1.4) vom Gesamtdrehimpuls J abhängen,
ergibt sich in zweiter Ordnung Störungsrechnung [60]:
Hˆ(1)Z =− 2gJµBAJ ~B · Λˆ ·~I (1.15a)
Hˆ(2)Z = − g2Jµ2B ~B · Λˆ · ~B (1.15b)
Hierbei ist gJ der Landé g-Faktor der Elektronen und µB das Bohrsche Magneton.
Der quadratische Zeeman-Effekt (1.15b) führt zu einer gleichförmigen Verschie-
bung aller Hyperfeinniveaus eines J-Multipletts. Die identische Änderung der op-
tischen Übergangsfrequenzen ist zudem bei den hier verwendeten Magnetfeldern
sehr gering, so dass Hˆ(2)Z im Folgenden vernachlässigt werden kann.
Der nukleare Zeeman-Effekt ist durch die direkte Wechselwirkung des Magnet-
feldes mit dem Kernspin gegeben:
Hˆz =−gIµN ~B · Eˆ ·~I (1.16)
Hierbei ist gI der Landé g-Faktor des Kerns, µN das Kernmagneton und Eˆ die Ein-
heitsmatrix. Aufgrund der ähnlichen Gestalt können Hˆ(1)Z und Hˆz analog zu (1.11)
zu einem effektiven Zeeman-Hamiltonoperator zusammengefasst werden [50,58]:
HˆEZ = ~B · Mˆ ·~I mit Mˆ = RC2 · RM ·
gx 0 00 g y 0
0 0 gz
 · RTM · RTC2 (1.17)
Dabei sind die Diagonalelemente durch gi = gIµN + 2gJµBAJΛii mit i ∈ {x , y, z}
gegeben. Die äußere Rotation berücksichtigt wiederum eine mögliche Transforma-
tion in die zweite Lage und ist durch (1.13) gegeben. Die innere Rotation verläuft
analog zu (1.12), allerdings mit unterschiedlichen Winkeln (αM , βM , γM) da Mˆ
und Qˆ im Allgemeinen nicht die gleichen Hauptachsensysteme aufweisen.
Die vollständige Beschreibung der magnetfeldabhängigen HFS eines Kristall-
feldzustandes ist für beide Lagen A und B somit durch
HˆHFS = ~I · Qˆ ·~I + ~B · Mˆ ·~I (1.18)
gegeben. Diese Gleichung hängt von insgesamt 13 Parametern (E, D, gx , g y , gz, αQ,
βQ, γQ, αM , βM , γM , αC2, βC2) ab, welche mittels Spinechotechniken und aufwendi-
gen Regressionsalgorithmen experimentell bestimmt werden können [50,58].
Analog zur Diskussion des vorigen Abschnitts kann aus (1.18) die magnet-
feldabhängige Lage der Hyperfeinniveaus bzw. das zugehörige Zeeman-Spektrum
berechnet werden. Ebenso lassen sich aus (1.18) die relativen Oszillatorstärken
f (|3H4(0),mi〉↔ |1D2(0),m j〉) für jedes Feld ~B angegeben.
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Abbildung 1.4: Berechnete Lage der Hyperfeinniveaus (links) und das daraus resultierende
Zeeman-Spektrum (rechts) für den angeregten Zustand 1D2 (oben) und den Grundzustand
3H4 (unten) gegen ein externes Magnetfeld By . Werte für Ionen der magnetischen Lage A
sind als rote (—), der Lage B als grüne Linien (—) dargestellt. Die Energieverschiebung wur-
de auf das jeweils niedrigste Hyperfeinniveau im entarteten, d.h. feldfreien Fall normiert.
Abbildung 1.4 zeigt exemplarisch die Abhängigkeit der HFS (linke Spalte) von
einem in y-Richtung angelegten Magnetfeld. Aus den Differenzen der Energie-
niveaus berechnet sich das jeweilige Zeeman-Spektrum (rechte Spalte), welches
experimentell vermessen werden kann (s. Kap. 6.1.3). Die im feldfreien Fall ent-
arteten Hyperfeinniveaus werden durch das Magnetfeld By aufgespalten. Dabei
ist die Aufspaltung im Grundzustand 3H4 deutlich ausgeprägter als im angeregten
Zustand 1D2. Aufgrund der sechs Niveaus entstehen pro magnetischer Lage und
elektronischem Zustand 15 Hyperfeinübergänge. Dabei fällt auf, dass der Unter-
schied zwischen Lage A und B relativ gering ausfällt. Dies liegt daran, dass das Ma-
gnetfeld nahezu orthogonal zur C2-Achse des Kristalls variiert wurde. Die Rotation
(1.13) wirkt sich daher nur sehr schwach aus. Erst wenn der Feldvektor ~B mehrere
nicht-verschwindende Komponenten in mindestens zwei Raumrichtungen besitzt,
wird die Symmetrie des Kristalls gebrochen, und Lage A und B unterscheiden sich
deutlich. Dann können 2× 36 optische Übergänge beobachtet werden.
Aufgrund der oben dargestellten Komplexität beschränkte sich bislang die
überwiegende Zahl der Experimente an seltenerd-dotierten Festkörper auf den
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magnetfeldfreien Fall. Allerdings erlaubt die externe Kontrolle der Hyperfeinnive-
aus eine direkte Manipulation der Dekohärenzeigenschaften des Mediums [65].
So ist z.B. die Verlängerung der Kohärenzzeit eines Hyperfeinüberganges ein zen-
trales Ziel dieser Arbeit. In Kapitel 6 und 7 werden daher bewusst solch komplexe
Situationen wie in Abbildung 1.4 dargestellt erzeugt und kontrolliert.
1.4 Linienverbreiterungen
Seltenerd-dotierte Festkörper weisen im Vergleich zu anderen Festkörpermedien
außergewöhnlich schmale Spektrallinien auf [42,43]. Beispielsweise liegt die ho-
mogene Linienbreite Γhom der optischen Übergänge zwischen den niedrigsten Kris-
tallfeldzuständen typischerweise im Bereich weniger kHz [47,54,66,67]. Die ho-
mogene Linienbreite entspricht der spektralen Verbreiterung des relevanten Über-
gangs innerhalb eines einzelnen Ions und berechnet sich gemäß Γhom = 1/(piT2)
aus der Kohärenzzeit T2 des Übergangs. Zur homogenen Verbreiterung tragen eine
Reihe von Effekten bei [46,54]:
Γhom = Γnat +Γion−spin+Γion−ion+Γphonon (1.19)
Die natürliche Linienbreite Γnat entsteht durch Besetzungszerfall des angeregten
Niveaus. Sie wird gemäß Γnat = 1/(2piT1) aus der Lebensdauer T1 des Übergangs
berechnet. Die Linienverbreiterung Γion−spin wird durch Wechselwirkungen der Io-
nen mit fluktuierenden Kern- und Elektronenspins verursacht. Der Beitrag Γion−ion
wird durch elektrostatische Dipol-Dipol-Wechselwirkungen zwischen den Ionen
hervorgerufen. Schließlich ergibt sich Γphonon aus phononischen Anregungen und
Relaxationen höherer Kristallfeldzustände.
Im Fall reinen Strahlungszerfalls ohne weitere Dekohärenzen beträgt die Ko-
härenzzeit T2 maximal das Doppelte der Lebensdauer T1. Im Allgemeinen ist T2
aufgrund von Dekohärenzprozessen aber deutlich kleiner als T1. Tabelle 1.3 gibt
eine Übersicht der für diese Arbeit relevanten Zerfallsdauern bzw. der entspre-
chenden Linienverbreiterungen in Pr3+:Y2SiO5. Neben den Lebensdauern und Ko-
härenzzeiten wurde hier auch die Dephasierungszeit Tdeph der Hyperfeinniveaus
im Grundzustand mit aufgenommen. Diese rührt von der inhomogenen Verbrei-
terung der magnetischen Hyperfeinübergänge innerhalb des Grundzustandes 3H4
her (s. Kap. 2.3.4).
Anhand Tabelle 1.3 wird ersichtlich, welche Prozesse sich am kritischsten auf
eine Speicherung von optischer Information in Pr:YSO auswirken. Bei einer Spei-
cherung als optische Kohärenz (s. Kap. 2) ist die Speicherzeit∆t durch T ∗2 = 111µs
beschränkt. Bei einer Speicherung als Spinkohärenz wird ∆t durch Tdeph ∼ 10µs
limitiert. Ziel dieser Arbeit ist es, die Speicherzeit einer Spinkohärenz um meh-
rere Größenordnungen, über die Kohärenzzeit T2 hinaus, bis in den Bereich der
Spinrelaxationsdauer T1 ∼ 100 s zu erhöhen (s. Kap. 6 und 7).
Eine intrinsische Eigenschaft dotierter Festkörper ist eine vergleichsweise
große inhomogene Verbreiterung der optischen Übergänge [70]. Diese entsteht
durch räumliche Inhomogenitäten des Kristallgitters aufgrund von Verspannungen
oder chemischen Verunreinigungen bei der Zucht des Kristalls. Die resultierenden
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Tabelle 1.3: Zerfallsdauern bzw. spektroskopische Verbreiterungen des optischen Über-
gangs 1D2→ 3H4 und der Hyperfeinübergänge innerhalb des Grundzustandes.
Prozess Zeiten Linienbreiten Quelle
Opt.
Überg.
nat. Lebensdauer T ∗1 = 164µs ↔ Γoptnat = 970 Hz [54]
Kohärenzzeit T ∗2 = 111µs ↔ Γopthom = 2,9 kHz [54]
HFS-
Überg.
Relaxationsdauer T1 ∼ 100 s ↔ Γpoprelax ∼ 1,6 mHz [64]
Kohärenzzeit T2 ∼ 500µs ↔ ΓHFShom ∼ 300Hz [68]
Dephasierungszeit Tdeph ∼ 10µs ↔ ΓHFSinhom ∼ 30kHz [61,69]
Ladungsträgerdefekte führen zu elektrischen Feldgradienten, und somit zu einer
örtlichen Variation der Kristallfeldaufspaltung. Der optische Übergang zwischen
den Kristallfeldniveaus besitzt daher für verschiedene Klassen von Dotierungsio-
nen unterschiedliche Übergangsfrequenzen. Diese Klassen werden im Folgenden
als Ensemble bezeichnet. Abbildung 1.5 stellt diesen Sachverhalt schematisch dar.
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Abbildung 1.5: Die inhomo-
gene Linienbreite entsteht
im realen Kristall aus ei-
ner inhomogenen Überla-
gerung verschiedener ho-
mogener Linienprofile. Die
Darstellung ist einer Abbil-
dung in [71] nachempfun-
den.
Typische inhomogene Verbreiterungen der optischen Übergänge in seltenerd-
dotierten Medien liegen im Bereich von Γoptinhom ' 1− 10GHz [43]. Die Werte sind
allerdings stark abhängig von der Dotierungskonzentration. Aufgrund der unter-
schiedlichen Ionenradien von Substituent und dotiertem Ion führt eine erhöh-
te Konzentration zu stärkeren mechanischen Verspannungen des Kristallgitters
bzw. einer höheren Breite Γoptinhom [42]. Dies ist auch der Grund dafür, dass die
optische Dichte α0L zunehmend schwächer mit der Dotierungskonzentration an-
wächst.3 Der in dieser Arbeit genutzte Kristall weist eine inhomogene Breite von
Γoptinhom ≈ 7GHz bei einer Dotierung von 0,02 at.% auf [72, 73]. Das große Verhält-
nis von inhomogener zu homogener Linienbreite ermöglicht die parallele Adres-
sierung mehrerer Ensembles und machte die hier vorgestellten Medien bereits vor
Jahrzehnten interessant für die optische Datenspeicherung [74–78].
3Ebenso wirken sich höhere Dotierungskonzentrationen infolge der stärkeren Wechselwirkun-
gen zwischen den Ionen negativ auf Lebensdauern und Kohärenzeigenschaften aus.
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Kohärente Wechselwirkung
von Licht und Materie
Die im Rahmen dieser Arbeit durchgeführten Experimente basieren auf der Wech-
selwirkung von kohärenter Strahlung mit den im Wirtskristall Y2SiO5 dotierten
Praseodym-Ionen. Zentrales Ziel ist die Manipulation der spektralen Eigenschaf-
ten der Pr3+-Ionen, um optische Pulse möglichst lange im Medium zu speichern.
Dies soll durch den quantenoptischen Effekt der elektromagnetisch induzierten
Transparenz [10, 11] realisiert werden. EIT ermöglicht den reversiblen Übertrag
von optischer Information auf die stationären, atomaren Eigenschaften eines Me-
diums [7, 79]. Auf Basis von EIT können Quantenspeicher realisiert werden, wel-
chen in der Quanteninformationsverarbeitung eine fundamentale Bedeutung zu-
kommt [4,5].
Im Laufe dieses Kapitels wird zuerst das hier relevante Niveausystem betrach-
tet. Anschließend werden die grundlegenden Eigenschaften von EIT diskutiert,
bevor der zentrale Speichermechanismus auf Basis von EIT erläutert wird.
2.1 Dreiniveausystem
Im Folgenden wird ein Dreiniveausystem in Λ-Konfiguration betrachtet (s.
Abb. 2.1). Es besteht aus zwei metastabilen Grundzuständen |1〉, |3〉 mit den
Energien E1, E3, sowie dem angeregten Zustand |2〉 der Energie E2. Die zuge-
hörigen Resonanzfrequenzen sind durch ωi j = (Ei − E j)/ħh gegeben. Das System
wechselwirkt in Dipol-Näherung mit optischem Kontroll- bzw. Nachweisfeld:
~EK(t) = 12 ~E
0
K(t)

eiωK t + e−iωK t

, ~EN(t) = 12 ~E
0
N(t)

eiωN t + e−iωN t

(2.1)
Die Frequenzen der Laserfelder sind durch ωK = ω23 −∆K und ωN = ω21 −∆N
gegeben, wobei die Einphotonenverstimmungen ∆K bzw. ∆N eingeführt wurden.
Typischerweise wird der Fall einer nahresonanten Anregung betrachtet, d.h. es
gilt ∆ωi j.
Die Dynamik des Systems unter Einfluss des Gesamtfeldes ~E (t) = ~EK(t)+ ~EN(t)
wird durch die zeitabhängige Schrödingergleichung beschrieben:
iħh
∂
∂ t
|Ψ(t)〉= Hˆ|Ψ(t)〉 (2.2)
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Abbildung 2.1: Dreiniveausys-
tem in Λ-Konfiguration.
Hierbei ist |Ψ(t)〉 der Zustandsvektor, welcher sich
mittels zeitabhängiger Wahrscheinlichkeitsamplitu-
den ci(t) in der Basis der Eigenzustände des Sys-
tems |1〉, |2〉 und |3〉 ausdrücken lässt:
|Ψ(t)〉= c1(t)|1〉+ c2(t)|2〉+ c3(t)|3〉 (2.3)
Hˆ ist der Hamiltonoperator, welcher sich aus dem
Operator des ungestörten Systems Hˆ0 =
∑
i, j Eiδi j
und dem Wechselwirkungsoperator Vi j =−µi j · ~E (t)
zusammensetzt:
Hˆ = Hˆ0+ Vˆ =
 E1 −µ12 ~E (t) 0−µ21 ~E (t) E2 −µ23 ~E (t)
0 −µ32 ~E (t) E3

(2.4)
Hierbei wurden die atomaren Dipolübergangsmomente µi j = −e〈i|~r| j〉 = µ∗ji ein-
geführt. Des Weiteren wurde angenommen, dass der Übergang |1〉 ↔ |3〉 dipol-
verboten ist und dass permanente Momente vernachlässigt werden können.
Eine vereinfachte Analyse der Dynamik ergibt sich, wenn (2.3) und (2.4)
durch Wahl geeigneter Zustandsphasen ζi(t), d.h. ci(t) → ci(t)e−iζi(t), ins Dirac-
sche Wechselwirkungsbild transformiert werden [80]. Mit
ζ1(t) = E1 t/ħh, ζ2(t) = ζ1(t) +ωN t, ζ3(t) = ζ1(t) +ωN t −ωK t (2.5)
und den Rabi-Frequenzen
ΩK(t) =−µ23E
0
K(t)
ħh , ΩN(t) =−
µ12E 0N(t)
ħh (2.6)
ergibt sich:
HˆDirac =
ħh
2
 0 ΩN(1+ ei2ωN t) 0Ω∗N(1+ e−i2ωN t) 2∆N Ω∗K(1+ e−i2ωK t)
0 ΩK(1+ ei2ωK t) 2(∆N −∆K)
 (2.7)
Ist die Oszillation der Lichtfelder deutlich schneller als die Dynamik des Systems,
d.h. ω  Ω sowie ω  Ω−1 d
d t
Ω, kann (2.7) weiter vereinfacht werden. In der
Drehwellennäherung (RWA, engl. rotating wave approximation) mitteln sich die
Exponentialterme auf der systemischen Zeitskala zu 〈e±i2ωt〉 = 0 und können ver-
nachlässigt werden:
HˆRWA =
ħh
2
 0 ΩN 0ΩN 2∆N ΩK
0 ΩK 2(∆N −∆K)
 (2.8)
Außerdem wurden in (2.8) reelle Rabi-Frequenzen angenommen. Dies ist für voll-
ständig kohärente Felder gerechtfertigt.
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Instantane Eigenzustände bei Zweiphotonenresonanz
Ein wichtiger Spezialfall tritt auf, wenn die Einphotonenverstimmungen der bei-
den Laserfelder identisch gewählt werden (∆K = ∆N ≡ ∆). Kontroll- und Nach-
weisfeld sind dann in Zweiphotonenresonanz mit dem Übergang |1〉 ↔ |3〉 und
der Hamiltonoperator (2.8) vereinfacht sich entsprechend. Durch Diagonalisieren
von (2.8) findet man die Eigenwerte ε und Eigenvektoren |Φ〉 des Systems:
ε0 = 0, |Φ0〉 = ΩK |1〉 −ΩN |3〉/N0
ε± = ħh2(∆±Υ), |Φ±〉 =

ΩN |1〉 +(∆±Υ)|2〉 +ΩK |3〉/N± (2.9)
Hierbei sind N Normierungsfaktoren und Υ = p∆2+ΩK2+ΩN 2 die Eigen-
wertaufspaltung. Die Eigenvektoren |Φ〉 bilden ebenso wie die ungestörten Zu-
stände |i〉 zu jedem Zeitpunkt t eine Basis des Systems und werden daher auch
als instantane Eigenzustände oder adiabatische Zustände bezeichnet. Diese lassen
sich alternativ auch in einer trigonometrischen Form darstellen:
|Φ0〉 = cosΘ|1〉 − sinΘ|3〉|Φ−〉 = sinΘ cosφ|1〉 − sinφ|2〉 + cosΘ cosφ|3〉|Φ+〉 = sinΘ sinφ|1〉 + cosφ|2〉 + cosΘ sinφ|3〉
(2.10)
Dabei sind die Mischungswinkel Θ und φ wie folgt definiert:
tanΘ=
ΩN
ΩK
, tanφ =
Υ−∆p
ΩK2+ΩN 2
(2.11)
Die Zustände |Φ〉± besitzen Anteile des angeregten Zustandes |2〉, welcher im All-
gemeinen strahlend zerfallen kann. Diese werden daher auch als Hellzustände
bezeichnet. Im Gegensatz dazu besteht |Φ0〉 lediglich aus einer Linearkombination
der Grundzustände und wird daher auch Dunkelzustand genannt.
Der Dunkelzustand ist aufgrund der unterdrückten Kopplung an den verlustbe-
hafteten Zustand |2〉 für die in dieser Arbeit durchgeführten Speicherexperimente
von besonderem Interesse. Wird nur das Kontrollfeld eingestrahlt, d.h. ΩN = 0, so
ergibt sich aus (2.11) Θ= 0. Ist außerdem die Einphotonenresonanz ∆= 0 erfüllt,
gilt φ = pi/4. Die adiabatischen Zustände (2.10) lauten dann:
|Φ0〉 = |1〉|Φ±〉 = 1p2 [|3〉 ± |2〉] (2.12)
Der Dunkelzustand |Φ0〉 stimmt also in diesem Fall mit dem Grundzustand |1〉
überein. Wird nun das Nachweisfeld variiert, d.h. ΩN 6= 0, kommt es gemäß (2.10)
wieder zu einer Superposition innerhalb aller adiabatischen Zustände. Geschieht
diese Änderung allerdings hinreichend langsam, d.h. adiabatisch, verbleibt das
System aufgrund der Orthogonalität der adiabatischen Zustände im ursprüngli-
chen Zustand. Somit ist es prinzipiell möglich, Information in Form einer kohä-
renten Überlagerung der metastabilen Zustände |1〉 und |3〉 zu speichern, ohne
mit dem verlustbehafteten Zustand |2〉 zu wechselwirken.
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2.2 Makroskopische Systeme
Bislang wurde lediglich ein einzelnes, ideales Quantensystem betrachtet, welches
sich in einem reinen Zustand |Ψ〉 =∑n cn|ψn〉 befindet.1 Der Zustand des Systems
lässt sich dann alternativ auch mittels der Dichtematrix
ρˆ = |Ψ〉〈Ψ| (2.13)
beschreiben [81]. In der Basis {|ψn〉} gilt:
ρˆ =
∑
i, j
cic
∗
j |ψi〉〈ψ j| (2.14)
Die Matrixelemente sind hierbei durch das Produkt der Wahrscheinlichkeitsam-
plituden gemäß ρi j = cic∗j = ρ∗ji gegeben. Die Diagonalelemente ρii entsprechen
den Besetzungswahrscheinlichkeiten (Populationen) der Zustände |ψi〉. Die Nicht-
diagonalelemente ρi j (i 6= j) werden als Kohärenzen bezeichnet. Diese geben an,
welche (kohärente) Superposition aus den Zuständen |ψi〉 und |ψ j〉 vorliegt. Sind
die Zustände gleich besetzt (ci = c j = 0, 5) nimmt die Kohärenz den maximal mög-
lichen Wert an.
Reale Systeme bestehen allerdings meist aus einer Vielzahl von Einzelsyste-
men, welche mit verschiedenen Wahrscheinlichkeiten pk in unterschiedlichen Zu-
ständen |Ψk〉 vorliegen können. Die Dichtematrix einer solchen, gemischten Ge-
samtheit ist durch
ρˆ =
∑
k
pk|Ψk〉〈Ψk| (2.15)
gegeben. Die Populationen bzw. Kohärenzen sind in diesem Fall lediglich die sta-
tistischen Mittel über das betrachtete Ensemble (ρi j → 〈cic∗j 〉).
Die Dynamik der quantenmechanischen Gesamtheit wird in beiden Fällen
durch die Liouville-von-Neumann-Gleichung
iħh
∂
∂ t
ρˆ = [Hˆ, ρˆ] + iħh Dˆ (2.16)
beschrieben. Hierbei wurde der Dissipator Dˆ eingeführt, welcher Relaxationen von
Populationen und Kohärenzen aufgrund von spontaner Emission und dekohären-
ten Effekten beschreibt. Für das betrachtete Λ-System ist der Dissipator durch
Dˆ =
 Γ21ρ22 −γ12ρ12 −γ13ρ13−γ21ρ21 −(Γ21+Γ23)ρ22 −γ23ρ23−γ31ρ31 −γ32ρ32 Γ23ρ22
 (2.17)
gegeben. Auf der Diagonalen stehen die Zerfallsraten Γi j der internen spontanen
Emission, welche durch die natürliche Lebensdauer T1 ∼ 1/Γi j des Übergangs ge-
geben sind. Die Nichtdiagonalelemente sind durch die Dekohärenzraten
γi j =
1
2
∑
k
Γik +
1
2
∑
k
Γ jk + γ
′
i j (2.18)
1Von einem reinen Zustand spricht man, wenn sich das System durch einen eindeutigen Satz
von Wahrscheinlichkeitsamplituden cn als Vektor |Ψ〉 in einem Hilbertraum beschreiben lässt.
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gegeben. Hierbei beschreiben die ersten beiden Beiträge den Kohärenzverlust auf-
grund des internen spontanen Zerfalls. Der letzte Term γ′i j berücksichtigt weitere
dekohärente Verluste wie z.B. stochastische Wechselwirkungen mit der Umgebung
(s. auch Kap. 6.2.2). Zur vereinfachten Beschreibung wird meist statt der einzel-
nen Beiträge die generalisierte Kohärenzzeit T2 = 1/(piγi j) als Maß für den Kohä-
renzzerfall angegeben.
Mittels des hier vorgestellten Dichtematrix-Formalismus lässt sich somit die Dy-
namik atomarer Systeme unter Berücksichtigung dekohärenter Effekte beschrei-
ben. Dies bildet die Grundlage der in dieser Arbeit durchgeführten Berechnungen
zur kohärenten Wechselwirkung von Licht und Materie und findet insbesondere in
Kapitel 2.3.1 und 2.3.3 Anwendung.
2.3 Adiabatische Lichtspeicherung
Die Lichtspeicherung beruht auf der Transformation eines optischen Pulses in eine
kollektive, kohärente Superposition atomarer Zustände. Im Rahmen dieser Arbeit
wird dies mittels EIT realisiert, welche eine direkte Manipulation der Dispersions-
eigenschaften des Mediums durch kohärente Kopplungen ermöglicht.
In diesem Abschnitt werden die Grundlagen der EIT eingeführt. Anschließend
wird die Lichtspeicherung mittels EIT erläutert, bevor auf die experimentell rele-
vanten Punkte der Pulspropagation und der Speichereffizienz eingegangen wird.
2.3.1 Elektromagnetisch induzierte Transparenz
EIT [10, 11] ist ein Quanteninterferenzeffekt, welcher die Kontrolle der
Absorptions- und Dispersionseigenschaften eines Mediums ermöglicht. EIT wird
typischerweise in atomaren Dreiniveausystemen unter Einfluss eines intensiven
Kontroll- und eines schwachen Nachweisfeldes (ΩK  ΩN) implementiert.
Um den Einfluss der Felder auf das atomare System zu veranschaulichen, wird
der Absorptionskoeffizient α sowie der Brechungsindex n für das Nachweisfeld
betrachtet. Diese hängen gemäß
α=
2pi
λ
Im(χ) und n=
p
1+Re(χ) (2.19)
von Real- bzw. Imaginärteil der elektrischen Suszeptibilität χ ab, wobei λ die Va-
kuumwellenlänge der einfallenden Strahlung ist. Der lineare Anteil der Suszepti-
bilität ist durch
χ =−2%µ12
ε0EN ρ12 (2.20)
gegeben, wobei % die atomare Dichte bezeichnet. Die hierbei auftretende Kohä-
renz ρ12 kann nun mittels des in Kapitel 2.2 eingeführten Formalismus bestimmt
werden. Hierzu wird die Liouville-von-Neumann-Gleichung (2.16) unter Verwen-
dung des Hamiltonoperators (2.8) und des Dissipators (2.17) für den stationären
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Fall ∂
∂ t
ρˆ = 0 gelöst. Dabei wird neben der Annahme eines schwachen Nachweis-
feldes (ΩK  ΩN ⇒ ρ11 ≈ 1) auch ein verschwindender Dekohärenzanteil γ′i j des
Dissipators angenommen. Es ergibt sich:
ρ12 =
ΩN
2
iγ13+∆N −∆K 
iγ13+∆N −∆K iγ12+∆N− (ΩK/2)2 (2.21)
Für Real- und Imaginärteil der linearen Suszeptibilität folgt somit:
Im(χ) =
%|µ12|2
ε0ħh
γ12

γ213+δ
2

+ γ13(ΩK/2)2
γ213+δ
2

γ212+∆
2
N

+ 2
 
γ12γ13+δ∆N

(ΩK/2)2+ (ΩK/2)4
(2.22)
Re(χ) =
%|µ12|2
ε0ħh
−γ213+δ2∆N −δ(ΩK/2)2
γ213+δ
2

γ212+∆
2
N

+ 2
 
γ12γ13+δ∆N

(ΩK/2)2+ (ΩK/2)4
(2.23)
wobei δ =∆K −∆N ist. Das sich hieraus ergebende Absorptions- und Dispersions-
verhalten ist in Abbildung 2.2 für verschiedene Konfigurationen der Parameter ΩK ,
∆K und γ13 dargestellt.
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Abbildung 2.2: Dispersion (Re(χ) —) und Absorption (Im(χ) - - -) in Abhängigkeit der Ein-
photonenverstimmung des Nachweisfeldes∆N für drei verschiedene Rabi-Frequenzen des
Kontrollfeldes: ΩK = 0, ΩK = 1, ΩK = 2 (links nach rechts). Obere Reihe: ∆K = 0, γ13 = 0.
Untere Reihe: ∆K = 1, γ13 = 0,1. Alle Angaben in Einheiten von γ12.
In der oberen Reihe ist der ideale Fall eines vollständig resonanten Kontrollfel-
des (∆K = 0) und einer vernachlässigbaren Zerfallsrate der Grundzustandskohä-
renz (γ13 = 0) gezeigt. Wird kein Kontrollfeld eingestrahlt (ΩK = 0), ergibt sich der
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erwartete Absorptions- und Dispersionsverlauf des durch γ12 homogen verbreiter-
ten Übergangs |1〉 ↔ |2〉. Ist das Kontrollfeld hingegen ungleich Null (ΩK = 1,
ΩK = 2) ändert sich die Situation grundlegend. Auf der Resonanz (∆N = 0) ver-
schwinden nun Real- und Imaginärteil der Suszeptibilität. Nach (2.19) bedeutet
dies vollständige Transmission des Nachweisfeldes auf der Resonanz. Der charak-
teristische, scharfe Einbruch der Absorption für δ = 0 belegt hierbei den Quanten-
interferenzeffekt (Fano-Interferenz). Die hohe Transparenz ist somit nicht auf eine
einfache Aufspaltung der Niveaus durch den Stark-Effekt (Autler-Townes Aufspal-
tung [82]) zurückzuführen [83, 84]. Für vernachlässigbare γ13 und ein nicht zu
schwaches Kontrollfeld [85] hängt die Breite des Absorptionseinbruchs ΓEIT nicht-
linear von der Kontroll-Rabi-Frequenz ΩK ab. Aus (2.22) ergibt sich [10,79,86]:
2pi × ΓEIT = Ω
2
K
γ12
1p
α0L
(2.24)
Hierbei ist α0L die optische Dichte des Mediums mit dem ursprünglichen Absorp-
tionskoeffizienten α0 und der Länge L des Mediums.
Die untere Reihe in Abbildung 2.2 zeigt exemplarisch den Fall eines verstimm-
ten Kontrollfeldes (∆K = 1) und eines Kohärenzzerfalls von γ13 = 0, 1. Wie im
idealen Fall beobachtet man ohne Kontrollfeld (ΩK = 0) lediglich die homogen
verbreiterte Absorptionslinie. Für ΩK = 1 bzw. ΩK = 2 erkennt man, dass aufgrund
der Verstimmung des Kontrollfeldes das Zentrum des Absorptionseinbruchs nun
bei ∆N = 1 liegt. Des Weiteren führt der vorhandene Kohärenzzerfall γ13 zu einer
unvollständigen Transmission auf der Resonanz δ = 0. Dieser Effekt lässt sich zwar
durch höhere Intensitäten des Kontrollfeldes minimieren (vergleiche ΩK = 1 und
ΩK = 2), führt aber gleichzeitig auch zu einer Erhöhung der Breite des Transmis-
sionsfensters ΓEIT (s. Kap. 2.3.2). Die charakteristischen Merkmale von EIT lassen
sich stets beobachten, sofern |ΩK |2  γ12γ13 erfüllt ist [10]. Die Wechselwirkung
muss also ausreichend stark sein, um die adiabatischen Zustände weiter als die
natürlichen Linienbreiten der beteiligten Zustände aufzuspalten.
2.3.2 Lichtspeicherung mittels EIT
Die Speicherung von Licht beruht auf der durch EIT manipulierten Dispersion des
Mediums [7, 79]. Hierzu betrachte man in Abbildung 2.2 den Realteil der linea-
ren Suszeptibilität Re(χ), der nach (2.19) den Brechungsindex des Mediums be-
stimmt. Ohne Kontrollfeld (ΩK = 0) liegt auf der Zweiphotonenresonanz δ = 0
anomale Dispersion vor (ωN
dn
dωN
< 1). Im Falle von EIT besitzt der Dispersionsver-
lauf dort hingegen eine hohe positive Steigung. Dies führt wegen der Definition
der Gruppengeschwindigkeit
v gr =
dωN
dkN

δ=0
=
c
n+ωN
 
dn/dωN
 (2.25)
zu einer Verlangsamung eines durch das Medium propagierenden Nachweispul-
ses [87]. Neben der hohen positiven Steigung ist der Dispersionsverlauf um δ = 0
21
Kapitel 2. Kohärente Wechselwirkung von Licht und Materie
linear, d.h. es gibt keine Gruppengeschwindigkeitsdispersion (d2n/dω2 = 0). Dies
ist eine entscheidende Voraussetzung zur formstabilen Propagation des Nach-
weispulses durch das Medium [10].
Die bisherige Diskussion galt für kontinuierliche Lichtfelder. Der Übergang
zu Lichtpulsen ist gerechtfertigt, wenn die charakteristische Zeit T währenddes-
sen sich Nachweis- und Kontrollfeld ändern, länger als die optischen Zerfallsdau-
ern (∼ Γi j−1) ist. Somit muss gelten:
Γ21T  1, Γ23T  1 (2.26)
Aufgrund der sich dann langsam ändernden Rabi-Frequenzen wird obige For-
derung auch als adiabatisches Limit bezeichnet. In diesem Fall kann weiterhin
der stationäre Ansatz ∂
∂ t
ρˆ = 0 zur Lösung der Liouville-von-Neumann-Gleichung
(2.16) verwendet werden. Für den Fall einer zeitlich konstanten Rabi-Frequenz
ΩK kann (2.25) auch geschrieben werden als [88]:
v gr =
c
1+ ngr
mit ngr = α0c
γ12
Ω2K
(2.27)
Anhand obiger Gleichung sowie aus Abbildung 2.2 erkennt man, dass die Grup-
pengeschwindigkeit des Nachweispulses durch das Kontrollfeld variiert werden
kann. Dies ermöglicht die dauerhafte Speicherung des Nachweispulses im Me-
dium. Hierzu wird während der abfallenden Flanke des Nachweispulses die In-
tensität des Kontrollfeldes (im Folgenden Schreibpuls genannt) adiabatisch ver-
ringert (ΩK → 0). Die Dispersion strebt in diesem Fall gegen Unendlich, so dass
der Nachweispuls räumlich komprimiert und schließlich zum Stillstand gebracht
wird [15, 89]. Hierbei muss allerdings bedacht werden, dass im Gegensatz zu
stationärem Licht [90] der Nachweispuls nicht weiterhin als elektromagnetisches
Feld vorliegt. Stattdessen wird während des Speicherprozesses eine kohärente Su-
perposition beider Grundzustände |1〉 und |3〉 aufgebaut, welche die gesamte In-
formation des Nachweispulses enthält. Die Kohärenz ρ13 verharrt als atomare Ei-
genschaft in einem Festkörper ortsfest und erlaubt unter bestimmten Bedingungen
die langlebige Speicherung des Nachweispulses.
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Abbildung 2.3: Schematische Darstellung einer Lichtspeichersequenz.
Die gespeicherte Information kann nach einer Speicherzeit∆t durch einen wei-
teren Kontrollpuls (im Folgenden Lesepuls genannt) wieder ausgelesen werden.
Dieser besitzt die Eigenschaften des Schreibpulses, um eine korrekte Rücktransfor-
mation der Grundzustandskohärenz in den Signalpuls zu gewährleisten. Im idea-
len Fall stimmen insbesondere Frequenz, Phase, Polarisation, Ausbreitungsrich-
tung und Pulsform von Nachweis- und Signalpuls überein. Die Lichtspeicherung
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mittels EIT ermöglicht somit eine vollkommen kohärente Speicherung optischer
Information und kann daher als grundlegendes Prinzip für Quantenspeicher die-
nen [4–7]. Der typische Ablauf einer solchen EIT-basierten Lichtspeicherung ist in
Abbildung 2.3 dargestellt.
Die Interaktion von Nachweisfeld, Kontrollfeld und Grundzustandskohärenz
kann alternativ auch im Bild der Hell- und Dunkelzustände betrachtet werden,
welches ein tiefergreifendes Verständnis des Speicherprozesses ermöglicht. Hier-
bei ist insbesondere das DunkelzustandspolaritonΨ(z, t) von Interesse, da das Sys-
tem im Dunkelzustand |Φ0〉 präpariert wurde (s. Kap. 2.1). Das Dunkelzustandspo-
lariton ist ein Quasiteilchen, welches aus einer elektromagnetischen Komponente
(dem Nachweisfeld EN) und einer kollektiven atomaren Komponente (der Kohä-
renz ρ13) besteht [88,89]:
Ψ(z, t) = cosθ(t)EN(z, t)− sinθ(t)pNρ13 (2.28)
Hierbei ist N die Anzahl der Atome und θ der Mischungswinkel, welcher durch
tan2 θ = α0c
γ12
Ω2K
= ngr (2.29)
definiert ist. Auch hier erkennt man, dass durch Änderung der Kontrollinten-
sität die Mischung zwischen EN und ρ13 variiert werden kann. Für ΩK → 0
wird das Nachweisfeld komplett in die Kohärenz ρ13 transformiert. Mittels des
Dunkelzustandspolariton-Ansatzes lässt sich zeigen, dass eine rein räumliche Ab-
nahme der Kontrollintensität entlang der Propagationsrichtung nicht ausreichend
zur vollständigen Speicherung des Nachweispulses ist. Die zeitliche Variation der
Intensität ist zwingend erforderlich, um störende Absorptionseffekte bei der Pro-
pagation des Nachweispulses zu vermeiden [10,88].
2.3.3 Pulspropagation
Die klassische Beschreibung der Wechselwirkung von Licht und Materie beruht
auf den Maxwellschen Gleichungen. Aus diesen lässt sich die Maxwellsche Wel-
lengleichung herleiten, welche die Propagation eines Lichtfeldes mit transversaler
Komponente E in nicht magnetischer Materie beschreibt:
∇2− 1
c2
∂ 2
∂ t2

E (~r, t) = 1
ε0c2
∂ 2
∂ t2
P (~r, t) (2.30)
Hierbei ist P = %〈µˆ〉 die Polarisation des Mediums, d.h. die makroskopische Dich-
te der atomaren Dipole. Im Folgenden wird der Fall linearer Polarisation und Aus-
breitung in z Richtung betrachtet. Gleichung (2.30) kann erheblich vereinfacht
werden, wenn die zeitliche Einhüllende F ∈ {E 0,P 0} langsam gegenüber der
schnell oszillierenden Trägerfrequenz (∼ ei(ωt−kz)) variiert:∂ 2F∂ z2
 k ∂F∂ z
 k2 |F | , ∂ 2F∂ t2
ω ∂F∂ t
ω2 |F | (2.31)
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Diese Annahme ist für ausreichend lange optische Pulse gerechtfertigt. Vernach-
lässigt man die Ableitungen zweiter Ordnung, ergibt sich aus (2.30):
∂
∂ z
+
1
c
∂
∂ t

E 0(z, t) = i k
2ε0
P 0(z, t) (2.32)
Die komplexen Amplituden F können durch F (z, t)→ F˜ (z, t)eiϕ(z,t) in eine reelle
Amplitude E˜ 0 bzw. eine komplexe Amplitude P˜ 0 und einen Phasenterm separiert
werden. Geht man von der statischen Beobachtung in ein mitbewegtes Zeitfenster
(τ= t − z
c
, ξ= z) über und verwendet P˜ 0i j = 2%µi jρi j, so folgt:
∂
∂ ξ
E˜ 0i j(ξ,τ) =−
%kµi j
ε0
Im[ρi j(ξ,τ)] (2.33)
∂
∂ ξ
ϕi j(ξ,τ) =
%kµi j
ε0
1
E˜ 0i j(ξ,τ)
Re[ρi j(ξ,τ)] (2.34)
Anhand dieser einfachen, linearen Differentialgleichungen kann die Rückkopp-
lung einer Kohärenz ρi j des Übergangs |i〉 ↔ | j〉 auf den Pulsverlauf E˜ 0i j und die
Phase ϕi j eines Lichtfeldes berechnet werden. Hierbei geht die Kohärenz aus der
Liouville-von-Neumann-Gleichung (2.16) hervor, welche sich wiederum auf einen
vorherigen Pulsverlauf stützt. Die iterative Abfolge von Puls- und Kohärenzberech-
nung ermöglicht somit die numerische Simulation der Propagation von Lichtpul-
sen durch ein Medium. Begleitend zu dieser Arbeit wurde von C. Hubrich ein Pro-
grammcode implementiert, welcher die Simulation des EIT-getriebenen Lichtspei-
cherprozesses ermöglicht. Im Folgenden werden einige für EIT und die Lichtspei-
cherung typische Simulationsergebnisse vorgestellt und diskutiert.
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Abbildung 2.4: Simulation der Verlangsa-
mung eines Lichtpulses durch EIT.
Grundlage für eine erfolgreiche Licht-
speicherung ist die Reduktion der Gruppen-
geschwindigkeit des Nachweispulses durch
die vom Kontrollpuls induzierte EIT. Ab-
bildung 2.4 zeigt das Ergebnis einer auf
diese Situation angepassten Propagations-
rechnung. Der gaußförmige Nachweispuls
(blau) durchläuft das Medium, während er
vom intensiveren Kontrollpuls (rot) voll-
ständig umschlossen wird. Durchgezogene
Linien stellen die Pulse dar, nachdem sie
mit dem Medium gewechselwirkt haben.
Zum Vergleich sind gestrichelt auch Pulse
ohne Wechselwirkung eingezeichnet. Diese
geben die ursprüngliche Pulsform wieder. Die hier verwendeten Pulsparameter
können direkt aus Abbildung 2.4 entnommen werden und wurden in Anlehnung
an typische experimentelle Werte gewählt (s. auch Kap. 4.2). Weitere relevante Pa-
rameter sind die Übergangsmomente µN = 2, 1 · 10−32 Cm, µK = 1,7 · 10−32 Cm, die
atomare Dichte % = 3 · 1014 cm−3, die Länge des Mediums L = 3mm, die Lebens-
dauer des angeregten Zustandes T ∗1 = 164µs und die Kohärenzzeit T2 = 500µs.
24
2.3. Adiabatische Lichtspeicherung
Ein Vergleich von ursprünglichem (- - -) und finalem (—) Nachweispuls zeigt
eine deutliche Pulsverzögerung im Bereich von 1 bis 2µs aufgrund von EIT. Dies
entspricht den im Experiment beobachteten Verzögerungen relativ gut [73] und
ergibt Licht-Gruppengeschwindigkeiten im Bereich von lediglich 1500 m/s.
Um den EIT-getriebenen Lichtspeicherprozess zu simulieren, wird die in Ka-
pitel 2.3.2 vorgestellte Sequenz aus Kontroll-Schreibpuls, Kontroll-Lesepuls und
Nachweispuls verwendet. Abbildung 2.5 zeigt Ergebnisse entsprechender Propa-
gationsrechnungen. Im oberen Graphen wird ein gaußförmiger Nachweispuls, im
unteren Graphen ein nahezu rechteckförmiger (Super-Gauß-Funktion der Ord-
nung 100) Nachweispuls gespeichert. Im Falle des Gaußpulses erkennt man er-
neut die Gruppenverzögerung durch EIT. Im Bereich der abfallenden Flanke des
Schreibpulses wird der Nachweispuls „abgebaut“ und in die atomare Kohärenz
ρ13 transformiert. Nach einer Speicherzeit von ∆t = 10µs wird der Lesepuls ein-
gestrahlt. Die Kohärenz wird in den Signalpuls rücktransformiert. Die Speicheref-
fizienz ist gemäß η = ESig/EN über das Verhältnis der Energie von Signal- und
Nachweispuls definiert. Diese beträgt im oberen Graphen ηGauß = 12,9 %. Bei
der Speicherung des rechteckförmigen Nachweispulses (unten) kommt es zwar
zu Variationen der initialen Pulsform aufgrund des sprunghaften Intensitätsan-
stieges und des daher zuerst sehr breiten Spektrums, dennoch wird letztlich eine
ähnliche Effizienz von ηReckteck = 12, 4% erreicht. Aufgrund des geringen Effizi-
enzunterschiedes und der einfacheren Implementierung werden in den späteren
Experimenten daher meist Nachweispulse mit zeitlich nahezu rechteckförmigem
Intensitätsprofil verwendet.
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Abbildung 2.5: Simulierte Pulsverläufe vor (gestrichelte Linien) und nach (durchgezogene
Linien) der EIT-Lichtspeicherung. Oben: Speicherung eines gaußförmigen Nachweispul-
ses. Unten: Speicherung eines rechteckförmigen Nachweispulses.
Die nicht perfekte Speicherung des Nachweispulses ist auf eine Reihe von Ursa-
chen zurückzuführen. Die moderaten Werte für die optische Dichte α0L sowie die
vorhandenen Zerfalls- und Dekohärenzraten führen nach (2.29) zur teilweise un-
vollständigen Transformation zwischen Lichtfeld und Kohärenz. Des Weiteren füh-
ren verzögerte Rückkopplungen zu diabatischen Oszillationen der Kohärenz, wel-
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che sich wiederum über die Maxwellschen Gleichung auf die Pulsformen übertra-
gen und die Adiabasie des Speicherprozesses stören [91]. Dieser räumliche Effekt
kann nicht durch die einführende Betrachtung eines einzelnen Quantensystemes
beschrieben werden. Für eine ausführliche Diskussion der Pulspropagationseffekte
in EIT-getriebenen Medien sei auf [91–94] verwiesen.
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Abbildung 2.6: Simulation der Speichereffi-
zienz gegen die Nachweis-Intensität.
Mittels der Simulation lassen sich
auch Abhängigkeiten der Speichereffizi-
enz von charakteristischen Parametern
des Lichtspeicherprozesses untersuchen.
Hierzu zählt beispielsweise die Intensi-
tät des Nachweispulses IN . Abbildung 2.6
zeigt exemplarisch eine solche Simula-
tion für die oben angegebenen Parame-
ter. Auffällig ist die vergleichsweise hohe
Effizienz bis zu einer Nachweisintensität
von IN ≈ 20W/cm2. Ab diesem Wert lie-
gen die Rabi-Frequenzen von Nachweis-
und Kontrollpuls in derselben Größen-
ordnung und die für EIT notwendige Be-
dingung ΩN  ΩK ist nicht mehr gut er-
füllt. Bei gleichen Intensitäten (IN = IK = 50W/cm2) bricht die Lichtspeicherung
vollständig zusammen. Daher werden in den später präsentierten Experimenten
typischerweise sehr schwache Nachweispulse eingesetzt. Allerdings zeigt Abbil-
dung 2.6 auch, dass die Nachweisintensität in einem gewissen Bereich variiert
werden kann, ohne die Effizienz stark zu vermindern.
2.3.4 Limitierungen der Speichereffizienz
(a) Optische Dichte
Zur effizienten Speicherung muss die Pulslänge des Nachweispulses im Medium
kürzer sein als die Länge L des Mediums selbst. Dies legt die Verwendung von
zeitlich kurzen Nachweispulsen nahe. Allerdings muss die Pulsdauer τN auch aus-
reichend lang sein, damit die spektrale Breite des Nachweispulses ΓN ∝ 1τN kleiner
als die Breite des Transparenzfensters ΓEIT ist. Beide Forderungen lassen sich über
die optische Dichte α0L des Mediums formulieren [88,95]:
α0L ¦ ΓEITτN 
p
α0L (2.35)
Diese Bedingung kann nur durch hohe optische Dichten α0L erfüllt werden.
Darüber hinaus bestimmt die optische Dichte auch die Zahl der zur Lichtspei-
cherung zur Verfügung stehenden Quantensysteme. Ist diese kleiner als die Anzahl
der Nachweisphotonen, so kann lediglich ein Teil des Pulses in die atomare Kohä-
renz transformiert werden und es kommt zur bereits in Kapitel 2.3.3 diskutierten
Deformation der Pulsverläufe. Auch deshalb sind hohe optische Dichten essentiell
für eine effiziente Lichtspeicherung mittels EIT. Aus den obigen Gründen erklärt
sich das allgemeine Bestreben, experimentell möglichst hohe optische Dichten zu
realisieren [96–99].
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(b) Zerfall, Dekohärenz und Dephasierung
Da der Nachweispuls in Form einer kohärenten Superposition der Zustände |1〉
und |3〉 gespeichert wird, trägt auch die zeitliche Abnahme der präparierten Ko-
härenz ρ13 zur Verringerung der Speichereffizienz bei. Hierfür sind die Effekte des
Besetzungszerfalls, der Dekohärenz und der Dephasierung verantwortlich, die im
Folgenden kurz beschrieben werden.
Der spontane Zerfall der Besetzungen (Γi j) entsteht im hier genutzten Medium
vorwiegend durch nicht vollständig unterdrückte phononische Anregungen und
externe Zerfallskanäle. Dies führt nach (2.18) zu Nichtdiagonalelementen des Dis-
sipators Dˆ und somit zu einem Abbau der präparierten Kohärenz. Unter idealen
Bedingungen ist die Lebensdauer T2 der Kohärenz ρ13 durch die doppelte natürli-
che Lebensdauer von Zustand |3〉 bestimmt (T2 = 2 T1).
Des Weiteren trägt nach (2.18) auch die Dekohärenz (γ′i j) zur Reduktion der Spei-
chereffizienz bei. Im Allgemeinen versteht man hierunter stochastische Wechsel-
wirkungen eines relevanten Quantensystems mit dessen Umgebung. Ein einfaches
Beispiel hierfür sind atomare Stöße in Gasen. Dadurch werden Phasensprünge
induziert, welche im makroskopischen Mittel zu einer Reduktion der Gesamtko-
härenz führen. Im hier verwendeten Festkörper ist der wichtigste Dekohärenzme-
chanismus durch magnetische Spin-Spin-Fluktuationen gegeben (s. Kap. 6.2.2).
Der dritte Prozess, welcher sich negativ auf die detektierte Effizienz auswirkt, ist
die Dephasierung präparierter Kohärenzen. Diese tritt in Medien mit inhomogen
verbreitertem Übergang |1〉 ↔ |3〉 auf. Die leicht zueinander verschobenen Über-
gangsfrequenzen bewirken eine unterschiedliche Phasenevolution der präparier-
ten Kohärenzen innerhalb der einzelnen Quantensysteme. Im makroskopischen
Mittel kann daher nach einer Dephasierungszeit Tdeph lediglich ein Bruchteil der
anfänglichen Gesamtkohärenz detektiert werden. Aufgrund des kontinuierlichen
Charakters der Dephasierung ist dieser Prozess im Gegensatz zum spontanen Zer-
fall und der stochastischen Dekohärenz jedoch reversibel [100].
(c) Pulsform und Pulspropagation
In Kapitel 2.3.3 wurde bereits kurz auf die Änderung der Nachweispulsform bei
der Lichtspeicherung eingegangen. Infolge verzögerter Rückkopplungen ändert
sich im Allgemeinen aber auch die Form der Kontrollpulse. Dies verletzt die Adia-
basie des Speicherprozesses ebenso [101,102]. Es werden nicht-adiabatische Kor-
rekturen notwendig [103–105]. Die Folgen sind: Erhöhte diabatische Absorption
gefolgt von spontaner Emission, veränderte Propagationsgeschwindigkeiten, Puls-
verbreiterung und Deformation [88]. All dies reduziert die Speichereffizienz.
Allerdings gibt es für gegebene experimentelle Parameter auch Pulsverläufe, wel-
che eine besonders geringe Deformationen und eine hohe Speichereffizienz auf-
weisen. Da die Pulsformen analytisch oft nur unzureichend bestimmt werden kön-
nen, wurde in der Vergangenheit auf die optimale Kontrolltheorie zurückgegriffen,
welche iterative Verfahren nutzt, um bei bekannten Verlusten optimale Lösungen
zu finden [106–110]. Die experimentelle Umsetzung dieses Ansatzes führt zur ite-
rativen Pulsformung mittels selbstlernender Algorithmen [111]. In den Arbeiten
von Gorshkov, Novikova, Phillips et al. konnten mittels dieser Verfahren Speicheref-
fizienzen von über 40 % erreicht werden [107,112].
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(d) Propagationsrichtung der Lichtpulse
Typischerweise werden Schreib- und Nachweispuls so implementiert, dass diese
kollinear durch das Medium laufen. Der Betrag der hierbei aufgebauten Grundzu-
standskohärenz ist aufgrund von Absorption und Propagationseffekten räumlich
asymmetrisch. Besitzt der Auslesepuls die gleiche Propagationsrichtung wie der
Schreibpuls, verstärken sich die Propagationseffekte für den Signalpuls, da dieser
das ganze Medium passiert. Besitzt der Lesepuls hingegen den zeitlich invertierten
Pulsverlauf des Schreibpulses und wird antikollinear eingestrahlt, läuft der Lese-
prozess invertiert ab. Die Propagationseffekte werden teilweise aufgehoben, der
Signalpuls muss nicht das komplette Medium passieren [106]. Mittels des inver-
tierten Auslesens können bei hohen optischen Dichten prinzipiell Effizienzen von
bis zu 100% erreicht werden. Eine ausführliche Diskussion dieser Thematik findet
sich in [109, 113]. In den experimentellen Arbeiten von Chen et al. konnte die
Lichtspeichereffizienz mittels dieser Methode auf 78% gesteigert werden [99].
(e) Frequenzstabilität
Ein nicht zu vernachlässigender, experimenteller Faktor ist die Stabilität der
genutzten Lichtfelder. Finden die Frequenzschwankungen auf langen Zeitska-
len im Bereich der Speicherdauer ∆t statt, muss beachtet werden, dass beim
Schreib- und beim Leseprozess unterschiedliche Einphotonenverstimmungen vor-
liegen (∆(schreib)N ,K 6= ∆(lese)N ,K ). Anhand Abbildung 2.3 erkennt man, dass dies zu einer
Verschiebung des Transmissionsfensters führt. Der Ausleseprozess ist somit nicht-
resonant und es kommt zur zeitlichen Deformation und inkohärenter Absorption
des Signalpulses.
Finden die Fluktuationen auf Zeitskalen unterhalb der Nachweispulsdauer statt
(τF lukt. < τN), müssen die Zustandsphasen (2.5) bzw. der Hamiltonoperator (2.8)
um stochastische Faktoren erweitert werden [114]. Dieser Effekt lässt sich als
zusätzliche Dekohärenz während des Schreib- bzw. Leseprozesses interpretieren,
welche sich wiederum negativ auf die Gesamteffizienz auswirkt.
(f) Transversale Mittelungseffekte
Für gegebene experimentelle Parameter α0L, ΩN und τN gibt es eine für die
Lichtspeicherung optimale Rabi-Frequenz Ω(opt)K . Ist die Intensität des Kontrollfel-
des sehr hoch (ΩK  Ω(opt)K ), wird der Nachweispuls nur unzureichend im Medium
komprimiert. Ist die Intensität des Kontrollfeldes sehr niedrig (ΩK  Ω(opt)K ), wird
die Breite des Transparenzfensters ΓEIT gemäß (2.24) kleiner als die spektrale Brei-
te des Nachweispulses. Beides führt zu einer reduzierten Speichereffizienz.
Das räumliche Intensitätsprofil der Laserpulse ist im Allgemeinen nicht homo-
gen, sondern weist meist eine transversale Variation Ω(x , y) (z.B. Gaußprofil) auf.
Wählt man die Intensitäten derart, dass ΩK(x = 0, y = 0) = Ω
(opt)
K kann zwar im
Zentrum eine hohe Speichereffizienz erreicht werden, an den Flanken nimmt die-
se aber ab. Der Effekt lässt sich durch größere Strahldurchmesser (∅K ∅N) bzw.
Verwendung von räumlichen Rechteck-Profilen minimieren – aber kaum vollstän-
dig vermeiden.
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Experimenteller Aufbau
Ziel der vorliegenden Arbeit ist es, die EIT-getriebene Speicherung von Lichtpulsen
in einem seltenerd-dotierten Festkörper zu implementieren. Dabei sollen eine hohe
Speicherkapazität sowie lange Speicherzeiten erzielt werden.
Das im Rahmen dieser Arbeit genutzte Speichermedium ist ein Pr3+:Y2SiO5-
Kristall. Bei kryogenen Temperaturen weisen die dotierten Pr3+-Ionen einen spek-
tral scharfen optischen Übergang zwischen dem elektronischen Grundzustand 3H4
und dem angeregten Zustand 1D2 auf (s. Kap. 1.3.1). Dieser kann mit Strahlung
der Wellenlänge 605,98 nm getrieben werden. Da die Zustände 3H4 und
1D2 zudem
eine HFS aufweisen (s. Kap. 1.3.2), können durch verstimmte Laserstrahlen meh-
rere Niveaus adressiert werden. Hierdurch kann das für EIT benötigte Λ-System in
der inhomogenen Mannigfaltigkeit präpariert werden. Zur Lichtspeicherung müs-
sen Nachweis- und Kontrollpulse erzeugt werden, welche unabhängig voneinan-
der in Intensität und Frequenz kontrolliert werden können. Die Erzeugung der
optischen Strahlung sowie die hier genutzte Technik zur Pulsformung und die
Strahlführung werden in Kapitel 3.2 vorgestellt. Zuvor wird jedoch in Kapitel 3.1
kurz auf die Erzeugung der kryogenen Temperaturen eingegangen.
Die Erhöhung der Speicherkapazität soll in den hier präsentierten Experimen-
ten unter anderem durch die Speicherung von Bildern statt transversal unmo-
dulierter Intensitätsverteilungen erfolgen. Hierzu müssen den Nachweisstrahlen
optische Muster aufgeprägt werden. Dies geschieht im Experiment mittels teil-
transparenter optischer Masken. Da sich die Abbildungsqualität der Muster in den
Kristall und auf den Detektor entscheidend auf die Speicherkapazität auswirkt,
wurden im Rahmen dieser Arbeit zwei Abbildungssysteme untersucht. Diese wer-
den detailliert in Kapitel 3.3 diskutiert. Die Detektion und die Verarbeitung der
ausgelesenen Signale wird kurz in Kapitel 3.4 besprochen.
Um die Speicherzeit in den EIT-getriebenen Lichtspeicherexperimenten zu er-
höhen, sollen störende Einflüsse mittels externer Magnetfelder minimiert werden.
Statische Felder sollen dazu eingesetzt werden, die HFS so aufzuspalten, dass
bestimmte Übergänge insensitiver gegenüber externen Magnetfeldfluktuationen
werden. Zusätzlich sollen die Pr3+-Ionen durch Magnetfeldpulse im Hochfrequenz
(HF)-Bereich von den Fluktuationen entkoppelt werden. Zur Erzeugung der stati-
schen sowie der HF-Magnetfelder wurde im Rahmen dieser Arbeit ein Spulensys-
tem entwickelt, welches sich innerhalb des Kryostaten befindet und die Manipula-
tion von Dekohärenzeffekten ermöglicht. Dieser zentrale Teil des experimentellen
Aufbaus wird in Kapitel 3.5 vorgestellt.
Der gesamte experimentelle Aufbau ist schematisch in Abbildung 3.1 gezeigt.
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Abbildung 3.1: Schematischer Aufbau des Experiments. Die Laserstrahlung (—) wird auf die
Strahlengänge „Kontroll 1“, „Kontroll 2“, „Nachweis 1“ und „Nachweis 2“ aufgeteilt. Schwar-
ze durchgezogene Linien (—) symbolisieren elektronische Signale. Schwarze gestrichelte
Linien (- - -) repräsentieren vom Verzögerungsgenerator ausgehende TTL-Signale. Das in
Kapitel 3.3 näher betrachtete Abbildungssystem ist grau hinterlegt.
3.1 Erzeugung kryogener Temperaturen
Der Pr3+:Y2SiO5 Kristall (Scientific Materials, Maße: 5×5×3 mm) befindet sich im
Zentrum eines Helium-Durchfluss-Kryostaten (Janis ST-100 Optical Cryostat). Mit
diesem kann der Kristall auf Temperaturen von unter 3K gekühlt werden, so dass
phononische Anregungen im Idealfall unterdrückt sind (s. Kap. 1.3.1). Die Kühl-
leistung in diesem Temperaturbereich ist mit ca. 3 W mehr als zehnmal so hoch
wie die eines zunächst im Experiment verwendeten Kryostaten mit geschlossenem
Helium-Kreislauf (Janis SHI-4-1-331S). Eine hohe Kühlleistung ist für den stabilen
Betrieb eines Systems mit parasitären Wärmequellen (z.B. durch elektrische Zulei-
tungen) unerlässlich. Mittels des Durchflusskryostaten konnten außerdem zeitli-
che Schwankungen der Temperatur von ∆T ≈ 500mK auf ca. 50 mK reduziert
werden. Ebenso sind mechanische Vibrationen im Durchflusskryostaten gegenüber
einem Kryostaten mit Helium-Umlauf und angeschlossener Pumpe stark reduziert.
Die maximale Translation des Kristalls liegt unterhalb eines Mikrometers [115].
Neben der Kühlung des Kristalls ist der Kryostat auch für die Kühlung des Spu-
lensystems zur Erzeugung der statischen und hochfrequenten Magnetfelder ver-
antwortlich. Details hierzu sind in Kapitel 3.5 zu finden.
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3.2 Strahlerzeugung und Pulsformung
Die optische Strahlung wird durch einen durchstimmbaren Dauerstrich-
Farbstofflaser (SIRAH Matisse DX, Farbstoff: Rhodamin 6G) bereitgestellt, wel-
cher von einem diodengepumpten Festkörperlaser (Coherent Verdi V10) gepumpt
wird. Bei einer Pumpleistung von ca. 7 W wird bei λ = 605, 98nm eine Aus-
gangsleistung von ca. 1 W erreicht. Frequenzfluktuationen werden mittels einer
integrierten Stabilisierung auf einen Referenzresonator nach dem Pound-Drever-
Hall-Verfahren minimiert [116]. Die spezifizierte Frequenzbandbreite auf einer
Zeitskala von 100ms beträgt ∆νF lukt. ' 100 kHz. Die Strahlung wird durch eine
Einmodenglasfaser zum optischen Aufbau geleitet. Bei Ein- und Auskopplung so-
wie durch Streuung innerhalb der Faser treten Verluste auf, so dass am Experiment
Leistungen im Bereich von 400 bis 600 mW zur Verfügung stehen.
Die ausgekoppelte Strahlung wird durch Strahlteiler in vier Strahlwege aufge-
spalten. Jeweils 5% der Gesamtleistung entfallen auf die Strahlwege Nachweis 1
und Nachweis 2, welche unter anderem zur Absorptionsspektroskopie verwendet
werden. Die restlichen 90 % können durch eine Kombination von Polarisations-
strahlteilerwürfel und Verzögerungsplatten variabel auf die Strahlwege Kontroll 1
und Kontroll 2 aufgeteilt werden.
Um aus der kontinuierlichen Strahlung die benötigten Laserpulse zu gene-
rieren, durchlaufen alle Strahlen akusto-optische Modulatoren (AOM). Die hier
genutzten AOM (Brimrose BRI-VFF-80-50-V-B1-F1) besitzen eine Zentralfrequenz
von 80MHz und erlauben eine Frequenzvariation um±25 MHz. Die Hochfrequenz-
signale für die AOM werden von HF-Treibern generiert, welche auf dem Prinzip
der direkten digitalen Synthese (DDS) basieren. Hierdurch kann eine hohe Auflö-
sung (' 1Hz) und Stabilität (< ±2ppm/◦C) der erzeugten HF-Welle erreicht wer-
den. Die AOM im Strahlengang Nachweis 1, Nachweis 2 und Kontroll 2 werden mit
DDS-Treibern der Firma Crystal Technology (AODS 20160-1) betrieben. Die Fre-
quenzinformation wird hier digital übergeben, die Amplitude der HF-Welle wird
durch Pulsgeneratoren (Agilent 33220A) analog gesteuert. Aufgrund der langsa-
men Datentransferrate werden diese Treiber vorwiegend für einfache Pulsverläufe
konstanter Frequenz eingesetzt.
Eine Sonderstellung nimmt der DDS-Treiber für den AOM im Strahlengang Kon-
troll 1 ein. Da die Pulsverläufe in diesem Strahlengang wesentlich komplexer sind
und in kurzen Zeitabständen geändert werden müssen (s. Kap. 7.2), kommt ein
DDS-Treiber der Firma AA Opto-Electronic (DDSPA-B8b23b-0) zum Einsatz. Dieser
wird mit einer Taktrate von bis zu 10 MHz über 32 TTL-Kanäle einer Wandlerkarte
(NI-PCIe-6535) ausschließlich digital angesteuert und erlaubt schnelle Variationen
von Frequenz und Amplitude [117].
Die AOM werden in Doppel-Pass-Konfiguration [118] betrieben. Hierbei wird
die erste Beugungsordnung mittels einer Iris-Blende selektiert und durch einen Re-
troreflektor zurückgeworfen. Der Strahl wird erneut im AOM gebeugt und verläuft
anschließend antikollinear zur anfänglichen Ausbreitungsrichtung. Der zweifach
gebeugte Strahl wird durch eine Kombination von λ/4-Platte und Strahlteilerwür-
fel separiert. Dieser Aufbau ermöglicht eine Verdopplung des Verstimmbereichs
auf 160± 50MHz, sowie eine räumlich stabile Lage des Ausgangsstrahls.
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Die Nachweisstrahlen durchlaufen anschließend jeweils ein Abbildungssystem,
welches bei Bedarf das Bild einer binären Maske an den Ort des Kristalls proji-
ziert (s. Kap. 3.3). Die Kontrollstrahlen werden um den Kristall herumgeleitet und
unter kleinen Winkeln zu den Nachweisstrahlen (α1 ≈ 1,5◦, α2 ≈ 2,7◦) im Kris-
tallzentrum zum Überlapp gebracht. Um maximale Wechselwirkung zwischen den
Laserfeldern und den Pr3+-Ionen zu gewährleisten, ist die Polarisationsrichtung
senkrecht zur C2-Achse des Kristalls ausgerichtet. Eine geringe Abweichung kann
für die Nachweisstrahlen mittels einer λ/2-Platte vor dem Kryostaten korrigiert
werden.
3.3 Das optische Abbildungssystem
Ein zentrales Ziel dieser Arbeit ist die Speicherung räumlich inhomogener, zweidi-
mensionaler Lichtverteilungen mittels EIT in Pr3+:Y2SiO5. Das transversale Profil
der Lichtverteilungen ist im Gegensatz zu Pulsen mit z.B. gaußförmigem Strahl-
profil moduliert, und kann daher zusätzliche Information tragen. In diesem Fall
wird daher im Folgenden meist von „Bildspeicherung“ gesprochen.
625 µm
Abbildung 3.2: Durchlichtaufnahme
der Maske 1.
Die Bildinformation wird den Nach-
weispulsen durch je eine teiltransparente Mas-
ke (USAF 1951 Resolution Target) aufgeprägt.
Hierbei handelt es sich um eine typische Test-
Maske aus dem Bereich der angewandten Op-
tik. Abbildung 3.2 zeigt eine Durchlichtauf-
nahme von Maske 1. Auf der Maske befinden
sich mehrere Strukturen spezifizierter Größe.
Sie werden unterteilt in Gruppen mit jeweils
sechs Elementen, deren Größe mit zunehmen-
der Elementnummer abnimmt.
Um die Nachweisstrahlen auf die Struk-
turgrößen anzupassen, das aufmodulierte Bild
in das Kristallzentrum abzubilden und dieses
anschließend zu detektieren, durchlaufen die
Strahlen ein Abbildungssystem. Im Rahmen dieser Arbeit wurden zwei verschie-
dene Abbildungsarten untersucht. Der endgültige Aufbau der reellen Abbildung ist
in Abbildung 3.1 grau hinterlegt und wird in Kapitel 3.3.2 diskutiert. Zuvor wird
jedoch auf die Fourier-Abbildung eingegangen, mit welcher erstmals die Bildspei-
cherung demonstriert werden konnte (s. auch Kap. 5.1.1).
3.3.1 Abbildung eines Beugungsbildes in den Kristall
In einem ersten Aufbau wurde anstatt des in Abbildung 3.1 grau hinterlegten Ab-
bildungssystem eine einfachere Konfiguration – die Fourier-Abbildung – getestet
(s. Abb. 3.3). Hierbei werden lediglich die Strahlengänge Nachweis 1 und Kon-
troll 1 verwendet. Der Unterschied zum später genutzten System der reellen Ab-
bildung ist die Verwendung von lediglich zwei Linsen L2 und L3 in deren gemein-
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samer Brennpunkt der Kristall platziert ist. Weisen die Linsen identische Brenn-
weiten f auf, spricht man aufgrund der Gesamtlänge des Abbildungssystems auch
von einem 4 f -System [119]. Die Maske befindet sich in der vorderen Brennebene
der ersten Linse L2 (Objektebene). Die aufgeprägte Lichtverteilung der Feldstärke
E(x , y) wird durch die Linse L2 in den Fourier-Raum transformiert und ergibt sich
in der gemeinsamen Brennebene – der Fourierebene – aus dem Fraunhoferschen
Beugungsintegral:
E(x ′, y ′) = F [E(x , y)] = A ·
x
E(x , y) e−i 2pi (νx x+νy y)dx dy (3.1)
Hierbei ist A ein phasenbehafteter Faktor mit |A| = 1, welcher bei der Betrachtung
der relativen Intensität I(x ′, y ′)∝ |E(x ′, y ′)|2 keine Rolle spielt. Die Raumfrequen-
zen νx = x ′/(λ f ) und νy = y ′/(λ f ) charakterisieren die Auflösung des Objektes.
Objekte mit kleiner Strukturgröße d führen laut Gittergleichung sinα = mλ
d
zu
großen Beugungswinkeln α. Aus α≈ tanα= x ′
2 f
= νxλ
2
ergibt sich somit, dass kleine
Objekte mit hohen Raumfrequenzen, d.h. räumlich ausgedehnten Fourierbildern,
verknüpft sind.
Kontroll 1
Kryostat
Nachweis 1
L2 L3
CCD
Maske1
f2 f2 f3
Objektebene Fourierebene Bildebene
f3
Abbildung 3.3: Schematischer Aufbau der Fourier-Abbildung. Die Linse L2 bildet das Ob-
jekt (die Zahl „5“) als Fourierbild in den Kristall ab. Dieses wird durch die Linse L3 in die
Bildebene rücktransformiert, in welcher die CCD-Kamera positioniert ist. Die in der unteren
Reihe gezeigten Bilder sind Simulationen der entsprechenden Lichtverteilungen.
Die Rücktransformation des Fourierbildes in den Ortsraum erfolgt durch die
zweite Linse L3. Die Intensitätsverteilung in der Bildebene entspricht somit einer
zweifachen Fouriertransformation der Intensitätsverteilung in der Objektebene.
Bei identischen Brennweiten f ergibt sich eine invertierte 1:1 Abbildung. Werden
hingegen, wie im hier genutzten Aufbau, Linsen unterschiedlicher Brennweiten
verwendet (hier: f2 = 75 mm, f3 = 150mm) so ändert sich die Bildgröße entspre-
chend:
I(x ′′, y ′′) ∝
F (L3)F (L2)[E(x , y)]2 ∝ I(− f2
f3
x ,− f2
f3
y) (3.2)
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Die hier vorgestellten 4 f -Systeme finden breite Anwendung in vielen optischen
Abbildungssystem. Ein solcher Aufbau wurde auch genutzt, um erstmals die Ver-
langsamung und Speicherung von Bildern in EIT-getriebenen Medien zu demons-
trieren [25, 27]. Für gasförmige Medien erweist sich dabei die Speicherung der
Fourierkomponenten als vorteilhaft. Im Vergleich zur Speicherung räumlich lo-
kalisierter Information ist das Fourierbild unempfindlicher gegenüber atomaren
Diffusionsprozessen [27].
Auflösungsvermögen
Um die bei der Bildspeicherung erreichbare Speicherkapazität abschätzen zu kön-
nen, ist das Auflösungsvermögen des optischen Abbildungssystems relevant. Die-
ses kann mittels der Abbeschen Abbildungstheorie bestimmt werden.
Um eine minimale Strukturgröße dmin noch eindeutig auflösen zu können, müs-
sen mindestens die nullte und eine der ersten Beugungsordnungen (m = +1 oder
m = −1) abgebildet werden. Folglich müssen diese innerhalb der numerischen
Apertur NA= n · sinα des optischen Systems liegen. Hierbei ist α der halbe Akzep-
tanzwinkel des Systems und n der Brechungsindex. Aus der Gittergleichung (s.o.)
ergibt sich somit das Abbesche Auflösungskriterium:
dmin =
λ
n · sinα (3.3)
Mit der Annahme, dass das Auflösungsvermögen durch die nutzbare Apertur D
der Linse L2 bestimmt wird, ergibt sich wegen α= arctan(D/2 f2) eine minimal auf-
lösbare Strukturgröße von 3,9µm. Hierbei wurde n≈ 1 für Luft und D = 23,8 mm
für die verwendeten Optiken mit Durchmessern von einem Zoll angenommen.
Dieses Auflösungsvermögen wird im realen Experiment allerdings nicht erreicht.
Grund hierfür ist die Reduktion der nutzbaren Apertur durch die Öffnungen des
Strahlungsschildes innerhalb des Kryostaten (D ≈ 1 cm) bzw. den Durchmesser
der Hochfrequenzspulen (D = 5 mm) (s. Kap. 3.5.3). Am kritischsten wirkt sich
jedoch die Begrenzung des Speichergebietes innerhalb des Kristalls durch den
Strahldurchmesser des Kontrollstrahls von ca. 300µm aus. Es werden nur noch
verhältnismäßig kleine Raumfrequenzen im Zentrum des Kristalls gespeichert, so
dass aufgrund der Raumfilterung die Konturen des Bildes weiter „ausgewaschen“
werden. Mit einer effektiven Apertur von De f f = 300µm ergibt sich aus (3.3) eine
erwartete Auflösungsgrenze von dmin = 303µm.
3.3.2 Abbildung eines reellen Bildes in den Kristall
Die Speicherkapazität kann deutlich erhöht werden, wenn statt des räumlich
ausgedehnten Fraunhofer-Beugungsbildes eine reelle, d.h. räumlich beschränk-
te Abbildung des Objekts im Kristall gespeichert wird. Hierzu wird die Fourier-
Abbildung um zwei Linsen L1 ( f1 = 200 mm) und L4 ( f4 = 150 mm) erweitert,
welche zusammen mit den Linsen L2 und L3 jeweils ein 4 f -System bilden (s.
Abb. 3.4).
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Bei diesem System werden alle Strahlengänge genutzt. Maske 1 sowie Maske 2
werden im entsprechenden Nachweisstrahlengang in der vorderen Brennebene
von Linse L1 platziert. Die Nachweisstrahlen werden durch einen nichtpolarisie-
renden Strahlteilerwürfel überlagert, so dass sie anschließend kollinear durch den
Kristall propagieren. Das erste 4 f -System aus Linse L1 und L2 wirkt hierbei als
Teleskop und projiziert die aufgeprägten Bilder mit einem Verkleinerungsfaktor
von f2/ f1 = 0, 375 als reelles Bild in den Kristall. Bei anfänglichen Strahldurch-
messern im Bereich von ∅in = 450...600µm (Volle Breite bei halbem Maximum
der Intensität (FWHM)) liegt der Strahldurchmesser am Ort des Kristalls daher
typischerweise in der Größenordnung von ∅N ' 200µm. Die Nachweisstrahlen
werden im Kristall vollständig von den Kontrollstrahlen umschlossen, welche dort
einen typischen Durchmesser von ca. ∅K ' 300µm aufweisen. Eine Raumfilterung
aufgrund des durch die Kontrollstrahlen beschränkten Speichergebietes findet so-
mit nicht statt.
Nachweis 2
Kontroll 1
Kontroll 2
Nachweis 1
S1
L2L1 L3 L4
L5
Maske1
Maske 2
f2 f3f2 f3
∅in ≈ 450µm
∅N1 ≈ 150µm
∅N2 ≈ 220µm
∅K1 ≈ 340µm
∅K2 ≈ 290µm
f4f1f1
f4gb
CCD
f5f5
∅in≈ 600µm
SK
Abbildung 3.4: Schematischer Aufbau der reellen Abbildung. Das erste Teleskop (L1 & L2)
projiziert die Objekte (hier die Zahlen „2“ und „3“ sowie ein horizontales Streifenmuster) als
reelle Abbilder in den Kristall. Das zweite Teleskop (L3 & L4) bildet diese mit der Linse
L5 auf die CCD-Kamera ab. Die Falschfarbenbilder geben die anfänglichen Strahlprofile
wieder und wurden bei kontinuierlicher Beleuchtung aufgenommen.
Das zweite 4 f -System aus den Linsen L3 und L4 bildet zusammen mit der
Vergrößerungslinse L5 das reelle Bild am Ort des Kristalls auf die CCD-Kamera ab.
Die identischen Brennweiten von L3 und L4 ( f3 = f4 = 150mm) sorgen hierbei für
eine 1:1 Abbildung. Die Linse L5 ( f5 = 50mm) bestimmt nach der Linsengleichung
1/ f5 = 1/g + 1/b den Abbildungsmaßstab. Abhängig von der Gegenstandsweite g
werden die Bilder typischerweise um einen Faktor ∼ 5 vergrößert auf die Kamera
projiziert.
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Auflösungsvermögen
Die minimal auflösbare Strukturgröße wird im Aufbau der reellen Abbildung nicht
mehr durch das limitierte Speichergebiet beschränkt. Begrenzend wirken jetzt le-
diglich die weiteren Aperturen im Strahlengang. In horizontaler Richtung schnei-
det der Spiegel SK höhere Fourierkomponenten rechtsseitig des Nachweisstrahls
ab. In vertikaler Richtung ist der Durchmesser der Linse L3 die limitierende Aper-
tur. Die unterschiedlichen Geometrien wirken sich allerdings nicht stark auf das
erreichbare Auflösungsvermögen aus, so dass im Folgenden aus Gründen der Über-
sichtlichkeit lediglich auf das durch L3 begrenzte Auflösungsvermögen eingegan-
gen wird. Für eine detailliertere Betrachtung sei auf [120] verwiesen.
Die für die erste Linse effektiv nutzbare Apertur ergibt sich aus De f f = f2/ f3 DL3
mit DL3 = 23,8 mm. Das Abbesche Auflösungskriterium (3.3) liefert somit eine mi-
nimale Strukturgröße von dmin = 20,4µm. Das Auflösungsvermögen der reellen
Abbildung ist folglich um über eine Größenordnung höher als das der Fourier-
Abbildung. Ein Vergleich der experimentell ermittelten Auflösungsvermögen bei-
der Abbildungssysteme ist in Kapitel 5 zu finden.
3.4 Detektion und Steuerung
Um die Nachweis- und Signalpulse zu detektieren, wird die Photodiode PD1 (New
Focus 2051) mit integrierter Verstärkung und Rauschfilterung verwendet. Deren
elektronisches Signal wird durch einen Boxcar-Integrator (SRS SR 250) integriert
und durch eine A/D-Wandlerkarte (NI PCIe 6363) erfasst. Dabei kann der Nach-
weiszeitraum durch einen vorgeschalteten AOM (NEOS 23080-1) kontrolliert wer-
den. Im Falle der Bildspeicherung (s. Kap. 5.1) erfolgt die Detektion mit einer CCD-
Kamera (Prosilica GC1290). Der Detektionszeitraum wird bei der Kamera durch
die Belichtungszeit (τBel. = 12µs...60 s) und den Triggerzeitpunkt bestimmt.
Neben den Nachweisstrahlen können auch die Pulse aus Strahlengang Kon-
troll 1 nach dem Kristall detektiert werden. Hierzu wird der Spiegel S2 in den
Strahlengang eingebracht und die Photodiode PD2 (Thorlabs PDA155-EC) ver-
wendet. Diese Detektionsvariante wird vor allem für schnell modulierte optische
Signale verwendet (s. Kap. 6). Die Aufnahme dieser Signale geschieht durch einen
Lock-In-Verstärker (ZI HF2LI).
Die zentrale Steuerung des Experiments übernimmt der Messrechner. Mittels
des Programmpaketes LabView werden alle Pulsverläufe erstellt und an die ent-
sprechenden Treiber bzw. Funktionsgeneratoren übergeben. Ebenso kontrolliert
der Rechner die zeitliche Synchronisation der Pulse über einen Verzögerungsgene-
rator (SRS DG535). Der überwiegende Teil der Datenaufnahme und Auswertung
geschieht vollautomatisiert durch den Messrechner.
3.5 Magnetfeldaufbau
Ein weiteres Ziel dieser Arbeit ist die direkte Manipulation der Hyperfeinzustände
der Pr3+-Ionen durch hochfrequente und statische Magnetfelder (s. Kap. 1.3.2).
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Hierzu wurde ein kompaktes Spulensystem entwickelt, welches sich innerhalb des
Kryostaten befindet. Die Anforderungen an das Gesamtsystem sind vielschichtig:
Das statische Magnetfeld soll in beliebiger Raumrichtung mit einer Feldstärke von
bis zu Bmax ≈ 2000 G angelegt werden können. Dabei ist eine hohe Homogeni-
tät, sowie eine minimale zeitliche und räumliche Schwankung der Feldstärke für
die hier angedachten Experimente essentiell. Das hochfrequente Magnetfeld soll
kollinear zur Strahlachse erzeugt werden und stark genug sein, um Hyperfeinüber-
gänge innerhalb eines elektronischen Zustandes „hart“ zu treiben (ΩHF  ΓHFSinhom)
(s. Kap. 1.4). Dabei ist eine minimale Beeinflussung des statischen Feldes wün-
schenswert. Da alle Experimente bei kryogenen Temperaturen stattfinden, muss
außerdem darauf geachtet werden, dass es zu keiner Temperaturerhöhung durch
induzierte Wechselströme, Ohmsche Verluste oder Wärmeleitung kommt. Darüber
hinaus soll das Gesamtsystem modular aufgebaut sein und muss einen ausreichen-
den optischen Zugang zum Kristall bieten.
3.5.1 Aufbau im Kryostaten
Einen Überblick über das Kryostateninnere geben Abbildungen 3.5 und 3.6, die
ein Foto bzw. eine Explosionszeichnung des hier aufgebauten Spulensystems zei-
gen. Im Zentrum des Systems befindet sich der Pr3+:Y2SiO5-Kristall, der in einem
keilförmigen Probenhalter (a) montiert ist. Dieser wird mittels einer Deckplatte
(e) in den Systemträger (b) gepresst. Der Systemträger ist mit dem Kältefinger
(c) des Kryostaten verbunden, an welchem ebenfalls ein Temperatursensor kon-
taktiert ist. Innerhalb des Kältefingers verdampft das flüssige Helium und entzieht
dem Gesamtsystem Wärme. Ein Strahlungsschild, welches das montierte Gesamt-
system umschließt und vor äußerer Wärmestrahlung schützt, ist nicht abgebildet.
Abbildung 3.5: Foto des mon-
tierten Gesamtsystems.
Aufgrund der zur Verfügung stehenden kryoge-
nen Temperaturen und der geforderten hohen Ma-
gnetfelder sind die Spulen zur Erzeugung des stati-
schen Feldes in supraleitender Bauweise erstellt (s.
Kap. 3.5.2). Dies ermöglicht eine kompakte Geo-
metrie, so dass das System mit moderaten Strö-
men (I ® 10A) betrieben werden kann. Um ein
homogenes Feld in beliebiger Raumrichtung zu ge-
nerieren, sind die supraleitenden Spulen als zuein-
ander orthogonal stehende Helmholtz-Spulenpaare
(1),(2),(3) konzipiert. Der thermische Kontakt zum
Systemträger wird dabei durch die zwei Spannba-
cken (d) hergestellt. Da eine gute Wärmeleitung
zwischen Kältefinger und supraleitenden Spulen es-
sentiell ist, wurden alle relevanten Bauteile aus sau-
erstofffreiem Kupfer gefertigt, welches zum Schutz
vor Oxidation mit einer 0, 2µm dicken Goldschicht
überzogen wurde.
Das hochfrequente Magnetfeld wird durch zwei kleinere, normalleitende Spu-
len (4) erzeugt, deren Symmetrieachse identisch zu der des größten supraleiten-
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Abbildung 3.6: Explosionszeichnung des Kryostateninneren. Der Kristall ist in einem Keil
(a) eingespannt, welcher in den Systemträger (b) gepresst wird. Dieser ist mit dem Kältefin-
ger des Kryostaten (c) verschraubt. Die supraleitenden Spulen (1),(2),(3) werden durch die
Spannbacken (d) mit dem Systemträger verbunden. Die HF-Spulen (4) werden von außen
an den Kristall herangeschoben. Das Koordinatensystem ist oben rechts angezeigt.
den Spulenpaares (3) ist. Diese Geometrie weist die geringste Gegeninduktivität
von HF- und statischen Spulen auf, so dass die Wechselwirkung zwischen diesen
minimiert ist. Des Weiteren wurde das Gesamtsystem mit einem durchgehenden
Schlitz versehen, um HF-induzierte Wirbelströme zu unterbinden.
3.5.2 Erzeugung statischer Magnetfelder
Die supraleitenden Spulen
In dieser Arbeit kommen zwei unterschiedliche Spulentypen zur Erzeugung der
statischen Magnetfelder zum Einsatz. Um schwächere Felder (B ®±200G) zu ge-
nerieren, werden Spulen mit vergleichsweise geringer Windungszahl N = 20...40
verwendet (Niederfeldspulen). Hierdurch kann eine sehr gute Einstellgenauigkeit
∆B = µ0
8p
125
N ·∆I
r
erzielt werden. Des Weiteren wirkt sich in diesem Fall elektroni-
sches Rauschen bzw. Fluktuationen der Stromstärke I nur sehr schwach auf das
erzeugte Magnetfeld aus. Eine verringerte Auflösung, aber einen sehr großen Feld-
bereich von bis zu ±2000G, bieten hingegen die Hochfeldspulen, welche mehrere
hundert Wicklungen pro Spule aufweisen. Tabelle 3.1 gibt einen Überblick über
die wichtigsten Parameter der hier aufgebauten supraleitenden Spulen.
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Tabelle 3.1: Kenndaten der supraleitenden Spulen zur Erzeugung statischer Magnetfelder.
Spulenparameter
Niederfeldspulen Hochfeldspulen
Spule1 Spule2 Spule3 Spule1 Spule2 Spule3
Spulenradius r
9,6 14,6 19,6 9,6 14,6 19,6
[mm]
Windungszahl N
20 30 40 210 325 440(pro einzelner Spule)
gem. Induktiv. L [µH]
9,4 28,9 130,8 1270 2200 2860(normalleitend)
gem. Widerstand R [Ω]
8,5 19,4 34,76 96 225 482(normalleitend)
Magnetfeld B10 A [G] 187 185 184 1967 2002 2019(bei Imax = 10A)
Auflösung ∆B [mG]
8,6 8,5 8,4 90,5 92,1 92,9(∆I = 0, 46mA)
Um die geforderten Feldstärken mit moderatem Aufwand, d.h. verhältnismä-
ßig kleinen Strömen, geringem Materialeinsatz und letztlich niedrigen Kosten,
erzeugen zu können, besitzen die Spulen Durchmesser im Bereich weniger cm
und wurden aus supraleitendem Material gefertigt. Alle Spulen wurden so aus-
gelegt, dass das geforderte Magnetfeld bei einer Stromstärke von I = 10A er-
reicht wird. Der Spulendraht (Gesamtdicke 0,1 mm) besteht aus einem Niob-Titan-
Filament, welches in einer Kupfermatrix eingebettet ist (GVLZ023 bzw. Supercon
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Abbildung 3.7: Elektrischer Widerstand der Hochfeldspulen (—) und der Niederfeldspulen
(—) in Abhängigkeit der Temperatur. Die Detailansicht zeigt den Übergang von normallei-
tender zur supraleitenden Phase bei einer Sprungtemperatur von Tc ≈ 9K.
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SC-T48B-M). Niob-Titan ist ein Typ-II-Supraleiter, welcher eine Sprungtemperatur
von Tc = 9, 2K aufweist [121]. Abbildung 3.7 zeigt die Änderung des elektrischen
Widerstandes der Hochfeldspulen (—) sowie der Niederfeldspulen (—) beim Her-
unterkühlen des Kryostaten. Deutlich ist der lineare Abfall des elektrischen Wider-
standes in der normalleitenden Phase aufgrund abnehmender Streuprozesse in-
nerhalb der Kupfermatrix zu erkennen. Im Bereich kryogener Temperaturen geht
die Abhängigkeit in einen horizontalen Verlauf über. Die mittlere freie Weglän-
ge der Leitungselektronen ist dann lediglich durch Materialunreinheiten begrenzt.
Bei einer Temperatur von ca. 9K findet schließlich der Übergang in die supra-
leitende Phase statt (s. Detailansicht). Typische Temperaturen beim Betrieb des
Experiments liegen bei ca. 4 K, so dass die Bedingungen für die Supraleitung gut
erfüllt sind.
Feldverteilung
Um die Homogenität des durch die zueinander orthogonalen Spulenpaare erzeug-
ten statischen Magnetfeldes abzuschätzen, wurden numerische Simulationen der
Feldverteilungen durchgeführt. Eine direkte und umfassende Messung mittels ei-
ner Hallsonde ist aufgrund der räumlich begrenzten Verhältnisse innerhalb des
geschlossenen Kryostaten und bei laufendem Betrieb nur sehr schwer möglich.
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Abbildung 3.8: Simulation des Magnetfeldes, das durch das kleinste Spulenpaar in Hoch-
feldkonfiguration erzeugt wird. Links: Normierte Flussdichte in der Schnittebene senkrecht
zur Strahlachse (oranger Punkt) und zentrisch zum Kristall (grauer Bereich). Rechts: Verti-
kale Schnitte der y -Komponente der magnetischen Flussdichte B in horizontalen Abständen
von ∆x = 0,5 mm (s. links). Der orange Bereich markiert die Breite des Nachweisstrahls
(∅N ≈ 200µm) im Zentrum des Kristalls.
Abbildung 3.8 zeigt exemplarisch eine Simulation des Magnetfeldes, welches
durch das kleinste Hochfeldspulenpaar (r = 9, 6mm, N = 210) bei einer Stromstär-
ke von I = 10 A erzeugt wird. Links ist die normierte Flussdichte in der x-y-Ebene
dargestellt. Die beiden oberen bzw. die beiden unteren Quadrate skizzieren dabei
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den Querschnitt (∼ 2× 2 mm2) je einer Spule. Der Kristall ist durch den grau hin-
terlegten Bereich markiert, in dessen Zentrum der Nachweisstrahl in z-Richtung
verläuft (oranger Punkt). Eine quantitative Analyse der Feldverteilung im Bereich
des Kristalls ergibt sich aus der rechten Grafik, in der die y-Komponente der Fluss-
dichte entlang der links eingezeichneten Schnitte in y-Richtung gezeigt ist. Ausge-
hend von der Kristallmitte sind die Schnitte bis zum Rand des Kristalls um jeweils
∆x = 0, 5mm zueinander verschoben.
Im Zentrum des Kristalls wird eine Feldstärke von 1853, 2G erreicht.1 Die Varia-
tion der Feldstärke über den gesamten Bereich des Kristalls beträgt maximal 1, 1%.
Betrachtet man hingegen nur den relevanten Wechselwirkungsbereich von Kristall
und Laserstrahlung (orange hinterlegt, ∅N ≈ 200µm) beträgt die maximale Ab-
weichung lediglich 2mG. Inhomogenitäten transversal zur Strahlrichtung liegen
somit im Bereich von 10−4 % und sind komplett vernachlässigbar. Die Feldvariation
entlang der Strahlrichtung ist mit ca. 0,35 G zwar größer, dennoch sind auch diese
Inhomogenitäten im Bereich von 0,2h nicht kritisch (s. auch Kap. 6.2.5). Insge-
samt kann also von einer sehr homogenen Feldverteilung ausgegangen werden.
Wie die späteren Experimente zeigen werden, ist diese Annahme gerechtfertigt.
Steuerung
Die supraleitenden Spulen werden durch drei bipolare Leistungsverstärker (Ser-
vowatt DCP 390/20), welche hier als Gleichstromquelle aufgebaut sind, konti-
nuierlich gespeist. Diese liefern bei einer maximalen Steuerspannung von ±10V
einen Gleichstrom von ∓15 A. Die Steuerspannungen werden durch eine D/A-
Wandlerkarte (NI PCIe 6363) generiert. Aufgrund der Diskretisierung von 16 bit,
lässt sich der Spulenstrom in Schritten von ∆I = 0, 46mA einstellen. Hieraus re-
sultiert die spulenabhängige Auflösung des Magnetfeldes (s. Tab. 3.1). Für die
Hochfeldspulen beträgt die Auflösung ∆B ≈ 0,09 G, für die Niederfeldspulen gilt
∆B ≈ 0, 009G. Damit liegen diese deutlich unterhalb der Stärke des Erdmagnet-
feldes von ca. 0,5 G.
Zeitliche Fluktuationen des Magnetfeldes ∆BF lukt. ergeben sich überwiegend
aus dem elektronischen Rauschen der D/A-Wandlerkarte. Diese werden allerdings
durch die teilweise großen Induktivitäten der Spulen gedämpft (s. Tab. 3.1). Bei ei-
nem Strom von I = 1 A liegt die Schwankung des Stromes im Bereich von∆IF lukt. ≈
0, 2mA. Hieraus folgen Feldfluktuationen im Bereich von ∆BF lukt. ≈ 40 mG für die
Hochfeldspulen und ∆BF lukt. ≈ 4 mG für die Niederfeldspulen. Die Fluktuationen
sind somit nur etwa halb so groß wie die Auflösung des Magnetfeldsystems.
Um einen stabilen Betrieb der supraleitenden Spulen zu gewährleisten, ist
eine konstante Kühlung auf Temperaturen unterhalb der Sprungtemperatur von
Tc = 9, 2K essentiell. Allerdings können bei hohen Stromstärken Ohmsche Verlus-
te in den normalleitenden Zuleitungen dazu führen, dass es zu einem erhöhten
Wärmeeintrag kommt. Wird die Sprungtemperatur lokal überschritten, kommt es
aufgrund des konstanten Stromflusses zu einem fortschreitenden Zusammenbruch
der Supraleitung. Bei hohen Strömen (bis 10 A) hat dies fast unweigerlich die Zer-
1Die Differenz von ca. 6% zwischen simuliertem und in Tabelle 3.1 angegebenen Wert für B10A
ergibt sich aus der in der Simulation beachteten räumlichen Ausdehnung des Spulenquerschnitts.
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störung des nur 0,1 mm dicken Spulendrahtes zur Folge. Um dies zu verhindern,
verfügt das gesamte System über einen Schutzmechanismus gegen den unkontrol-
lierten Zusammenbruch der Supraleitung. Hierbei werden die Widerstände der
Spulen mittels der Vierpolmessmethode ermittelt und kontinuierlich überwacht.
Des Weiteren wird die Temperatur am Kältefinger aufgenommen. Überschreitet
einer dieser Kontrollparameter eine festgelegte Grenze, wird der Stromfluss her-
abgeregelt, so dass eine Beschädigung verhindert wird. Für eine detailliertere Be-
schreibung dieses Systems sei auf [122] verwiesen.
3.5.3 Erzeugung hochfrequenter Magnetfelder
Die hochfrequenten Magnetfelder werden durch ein normalleitendes Spulenpaar
erzeugt, welches konzentrisch zum Kristall angeordnet ist (s. Abb. 3.6 (4)). Die
Spulen besitzen einen Durchmesser von 5mm und weisen jeweils N = 5 Windun-
gen auf. Die Dicke des verwendeten Kupferdrahtes beträgt 0,2 mm. Die in den
Spulen umgesetzten HF-Signale werden von dem in Abbildung 3.1 dargestellten
HF-Netzwerk generiert. Ein Arbiträr-Funktionsgenerator (Agilent 33522 oder Tek-
tronix AWG 5014) erzeugt abhängig vom Experiment entweder ein kontinuierli-
ches sinusförmiges Spannungssignal oder komplexere Pulssequenzen (s. Kap. 4.3).
Diese Signale werden durch eine HF-Weiche (mini-circuits ZYSWA-2-50DR) digi-
tal geschaltet. Die zeitlichen Parameter werden dabei durch TTL-Signale aus ei-
ner D/A-Wandlerkarte (NI PCIe 6363) bestimmt. Hierdurch können Pulse „ausge-
schnitten“ bzw. unerwünschte Einträge unterdrückt werden. Ein Leistungsverstär-
ker (EM Power 1028-BBM1C3KAJ) verstärkt anschließend die Signale bis zu einer
Leistung von PmaxHF = 10W, bevor diese über eine Impedanzanpassung in die HF-
Spulen geleitet werden. Durch die Impedanzanpassung werden die überwiegend
reellwertige Impedanz des Verstärkers ZVerst. ≈ 50Ω und die frequenzabhängige,
komplexe Impedanz von HF-Spule und deren Zuleitung ZHF = R+ i(ωL− 1ωC ) ein-
ander angeglichen. Signalreflexionen infolge von Potentialunterschieden werden
somit unterbunden und es kann die maximale Wirkleistung in der HF-Spule um-
gesetzt werden. In der vorliegenden Arbeit werden zwei unterschiedliche Impe-
danzanpassungen verwendet. Weist das HF-Signal eine feste Trägerfrequenz auf,
wird auf eine Schaltung basierend auf zwei Kondensatoren zurückgegriffen, wel-
che in einem schmalen Frequenzintervall (® 0, 5MHz) besonders niedrige Leis-
tungsreflexionen (< 0,01 %) garantiert [100]. Wird die Hochfrequenz hingegen
durchgestimmt, wird lediglich ein 50ΩWiderstand zwischen Spule und Nullleiter
zur Anpassung verwendet. Bei dieser „Breitbandanpassung“ kommt es zwar zu hö-
heren Leistungsreflexionen (' 10%), allerdings wird die nutzbare Bandbreite auf
mehrere 10 MHz erhöht [122].
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Lichtspeicherung I
Erste Experimente
Die Speicherung von Lichtpulsen mittels EIT ist das zentrale Thema dieser Arbeit.
Um die Lichtspeicherung in der komplexen Niveaustruktur von Pr:YSO zu reali-
sieren, ist jedoch eine Präparation des Mediums erforderlich. Im folgenden Kapi-
tel werden daher zuerst die hierfür notwendigen, grundlegenden Techniken vor-
gestellt. Anschließend wird die experimentelle Implementierung der Präparation
und der Lichtspeicherung für den einfachen Fall ohne externe magnetische Kon-
trollfelder demonstriert. In einem ersten Schritt zur Verlängerung der Speicherzeit
werden dann hochfrequente Magnetfelder zur Rephasierung der gespeicherten
Kohärenzen eingesetzt. Hierbei werden auch charakteristische Oszillationen der
Speichereffizienz beobachtet. Die Untersuchung dieses Effektes in Abhängigkeit
externer Magnetfelder moderater Feldstärke bildet den letzten Teil des Kapitels.
4.1 Präparation des Mediums
Pr3+:Y2SiO5 ist ein spektroskopisch komplexes System. Der optische Übergang
3H4 ↔ 1D2 weist eine inhomogene Verbreiterung von mehreren GHz auf (s.
Kap. 1.4), die Aufspaltung der Hyperfeinniveaus liegt jedoch nur im Bereich von
ca. 10MHz. Alle Übergänge zwischen den Hyperfeinniveaus sind dipolerlaubt (s.
Tab. 1.2), so dass infolge der inhomogenen Verbreiterung ein monochromatisches
Laserfeld simultan mehrere Übergänge in verschiedenen Ensembles der Pr3+-Ionen
treibt. Einzelne Hyperfeinniveaus sind daher mittels direkter optischer Spektrosko-
piemethoden nicht auflösbar. Die Lichtspeicherung mittels EIT erfordert allerdings
ein spektroskopisch präzis definiertes Niveausystem. Um ein Λ-System (s. Kap. 2)
in der Vielzahl von Ensembles zu isolieren, und die Besetzung im Grundzustand zu
präparieren, wird im Folgenden die Technik des optischen Pumpens angewandt.
4.1.1 Optisches Pumpen
Das Prinzip des optischen Pumpens ist für ein einzelnes Dreiniveausystem in Ab-
bildung 4.1 dargestellt. Ein festfrequentes Laserfeld koppelt den Grundzustand |1〉
mit dem angeregten Zustand |2〉 und transferiert so Besetzung in das obere Niveau.
Diese relaxiert abhängig von den Zerfallsraten Γ21 und Γ23 in den Grundzustand|1〉 bzw. in ein weiteres Niveau |3〉. Kann der spontane Zerfall von |3〉 nach |1〉 ver-
nachlässigt werden, ergibt sich nach mehrmaligem Durchlauf des Pumpzyklus ein
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Abbildung 4.1: Prinzip des optischen Pumpens. Links: Schematische Darstellung des Net-
totransfers der Besetzung im abgeschlossenen Dreiniveausystem. Rechts: Simulation der
Besetzungsdynamik bei inkohärenter Anregung für gleiche Zerfallsraten Γ21 = Γ23 = 1/T ∗1 .
Nettotransfer der Besetzung in den Zielzustand |3〉. Da der spontane Zerfall des
angeregten Niveaus involviert ist, handelt es sich beim optischen Pumpen immer
um einen inkohärenten Prozess.
Abbildung 4.1 zeigt rechts eine Simulation des Pumpprozesses basierend auf
einem einfachen Ratengleichungsmodell. Hierbei wurden identische Zerfallsraten
Γ21 = Γ23 = 1/T ∗1 und eine Pump-Rabi-Frequenz von Ω =
p
20/T ∗1 angesetzt. Be-
reits nach einer Pumpdauer von 6·T ∗1 ist über 90% der Besetzung aus dem Zustand|1〉 in den Zustand |3〉 überführt worden. In Pr:YSO beträgt die natürliche Lebens-
dauer der angeregten Niveaus T ∗1 = 164µs. Die Relaxation zwischen den Grund-
zuständen findet hingegen auf einer Zeitskala von T1 ∼ 100 s statt. Ein effizientes
optisches Pumpen ist daher bereits innerhalb weniger Millisekunden möglich.
Durch den Pumpprozess entleert sich Zustand |1〉 und das Medium wird für
Strahlung resonant zum Übergang |1〉↔ |2〉 transparent. Repräsentiert das Dreini-
veausystem ein einzelnes Ensemble innerhalb einer inhomogen verbreiterten Man-
nigfaltigkeit, so stellt sich die Transparenz als „spektrales Loch“ im Absorptions-
spektrum dar. Im Gegenzug entspricht die erhöhte Absorption auf dem Übergang
|3〉↔ |2〉 einem sogenannten „Antiloch“. Die geänderten Besetzungen können so-
mit durch Absorptionsmessung mittels eines schwachen Nachweisfeldes detektiert
werden. Ist dieses resonant zum Übergang |1〉↔ |2〉 und erfolgt die Absorptions-
messungen auf Zeitskalen deutlich kleiner als die Zerfallszeit T ∗1 , ist die Änderung
der Intensität I beim Durchlaufen des Mediums durch
dI
d x
= (−n1σ12+ g1g2 n2σ21)I (4.1)
gegeben. Hierbei sind n1, n2 die Besetzungsdichten der entsprechenden Zustände
und σ12, σ21 die Absorptionsquerschnitte für stimulierte Absorption bzw. stimu-
lierte Emission. Nimmt man an, dass beide Zustände gleiche Entartung aufweisen
(g1 = g2) und nutzt die Tatsache, dass die Absorptionsquerschnitte für beide Pro-
zesse gleich sind (σ12 = σ21 ≡ σ), ergibt sich durch Integration das Beersche
Absorptionsgesetz:
I(x) = I0e
−αx (4.2)
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Hierbei ist α = (n1 − n2)σ der lineare Absorptionskoeffizient und I0 die Intensität
des Nachweisfeldes vor Durchlaufen des Mediums. Die experimentell zugängliche
Größe der transmittierten Intensität I erlaubt somit die Untersuchung der Beset-
zungsdichten ni innerhalb des Quantensystems. Alle im Rahmen dieser Arbeit ex-
perimentell ermittelten Absorptionskoeffizienten werden mittels (4.2) berechnet.
4.1.2 Spektrales Lochbrennen in Pr:YSO
Die Termstruktur von Pr3+:Y2SiO5 ist deutlich komplexer als das für EIT typische
Dreiniveausystem. Ohne externes Magnetfeld bestehen elektronischer Grundzu-
stand 3H4 und angeregter Zustand
1D2 der Pr
3+-Ionen aus jeweils drei zweifach
entarteten Hyperfeinniveaus |± 1
2
〉, |± 3
2
〉, |± 5
2
〉, deren Abstände im Bereich von ca.
10 MHz liegen (s. Kap. 1.3.2.1). Alle optischen Übergänge zwischen den Hyperfein-
niveaus sind erlaubt, weisen aber teils stark unterschiedliche Übergangsmomente
auf (s. Tab. 1.2). Zudem ist der Übergang 3H4↔ 1D2 aufgrund des räumlich vari-
ierenden Kristallfeldes um mehrere GHz inhomogen verbreitert (s. Kap. 1.4).
Ein monochromatisches Laserfeld, dessen Frequenz im Bereich der inhomoge-
nen Verbreiterung liegt, treibt daher neun Übergänge zwischen den drei Grund-
und den drei angeregten Hyperfeinniveaus simultan. Dies ist schematisch in Abbil-
dung 4.2 links dargestellt. Wird das Laserfeld kontinuierlich eingestrahlt, werden
die Besetzungen der Grundzustands-Hyperfeinniveaus in den neuen relevanten
Ensembles durch optisches Pumpen umverteilt. Dabei kommt es aufgrund der un-
terschiedlichen Oszillatorstärken zu verschiedenen Verzweigungsverhältnissen bei
der Relaxation in die zwei nicht resonanten Grundzustands-Hyperfeinniveaus des
entsprechenden Ensembles. Die Besetzungsumverteilung innerhalb der Grundzu-
stände ist ebenfalls in Abbildung 4.2 links angedeutet.
Die geänderten Besetzungsverhältnisse können durch ein schwaches Nach-
weisfeld detektiert werden. Abbildung 4.2 zeigt rechts einen Vergleich zwischen
einem experimentell ermittelten (—) und einem simulierten (—) Absorptions-
spektrum nach dem optischen Pumpprozess in Pr:YSO. Dabei wurden Pump-
und Nachweispuls im Strahlengang Kontroll 1 erzeugt und durch die Photodi-
ode PD2 detektiert (s. Abb. 3.1). Die Spitzenintensitäten betrugen IP ≈ 5W/cm2
und IN ≈ 0, 2W/cm2. Die Dauer des Pumppulses betrug τP = 5 ms. Nach einer
Pause von 1 ms wurden die relaxierten Besetzungen mittels des Nachweispulses
detektiert. Dieser wurde innerhalb von 10ms über einen Frequenzbereich von
∆νN =−30 MHz...+ 30MHz relativ zur Frequenz des Pumppulses verstimmt.
Das Absorptionsspektrum weist eine charakteristische Struktur aus mehreren
Absorptionslöchern bzw. Antilöchern auf. Diese entstehen durch den Nachweis der
insgesamt 27 geänderten Besetzungen (s. Abb. 4.2 links) über die drei angereg-
ten Hyperfeinniveaus. Prinzipiell verfügt das Absorptionsspektrum somit über 81
Merkmale, welche sich teilweise spektral überlagern und zu einem zentralen Loch,
sechs Seitenlöchern und 42 Antilöchern führen [61,72].
Die Breite der Löcher ist bestimmt durch die homogene Linienbreite der
entsprechenden Übergänge sowie Verbreiterungen aufgrund der Laserparameter.
Hierzu zählen insbesondere Frequenzschwankungen, Sättigungsverbreiterung so-
wie die Fourier-limitierte Bandbreite der Laserpulse. Reduziert man diese techni-
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Abbildung 4.2: Spektrales Lochbrennen in Pr:YSO. Links: Simultanes optisches Pumpen
des inhomogen verbreiterten Übergangs 3H4 ↔ 1D2 durch ein monochromatisches Laser-
feld. Die Umverteilung der Besetzung erfolgt in neun Ensembles (Ensembleparameter ε)
und ist schematisch in den Grundzuständen dargestellt. Rechts: Gemessenes (—) und simu-
liertes (—) Absorptionsspektrum nach dem Pumpprozess.
schen Probleme, so dass deren spektraler Einfluss kleiner als die Aufspaltung der
Hyperfeinniveaus ist, kann die HFS optisch aufgelöst werden (s. Abb. 4.2 rechts).
Beispielsweise entsprechen die Frequenzabstände vom zentralen Loch zu den Sei-
tenlöchern gerade den Abständen zwischen den angeregten Hyperfeinniveaus von
4, 6 bzw. 4,8 MHz (s. Kap. 1.3.2.1). Die Möglichkeit homogen verbreiterte Über-
gänge innerhalb einer spektral ausgedehnteren inhomogenen Verbreiterung zu un-
tersuchen, hat das spektrale Lochbrennen als wichtiges Spektroskopieverfahren im
Bereich der seltenerd-dotierten Festkörper etabliert [42,71].
4.1.3 Implementierung des Präparationsverfahrens
Sofern sich die Antilöcher, welche beim optischen Pumpprozess entstehen, spek-
tral nicht überlappen, lassen sich diese diskreten Übergängen in einzelnen Ensem-
bles zuordnen. Erzeugt man ein solches Absorptionsmaximum in einem Bereich
verschwindender Absorption, d.h. ohne den Untergrund α0 der inhomogenen Ver-
breiterung, ergibt sich eine spektral isolierte Absorptionslinie. Auf diesem Prinzip
basiert das im Folgenden vorgestellte Verfahren zur Präparation eines definierten
Λ-Systems innerhalb eines einzelnen Ensembles in Pr:YSO [69].
Die Präparationssequenz ist schematisch in Abbildung. 4.3 dargestellt. Sie be-
steht im Wesentlichen aus drei Laserpulsen, welche alle im Strahlengang Kon-
troll 1 erzeugt werden. Zuerst wird ein intensiver Pumppuls mit einer Spitzenleis-
tung von IP ≈ 30 W/cm2 über eine Zeitdauer von τP = 60ms eingestrahlt. Dabei
wird dessen Frequenz sechsmal von ∆νP = 18MHz bis ∆νP = 0MHz relativ zur
Zentralfrequenz des inhomogen verbreiterten optischen Übergangs 3H4 ↔ 1D2
verstimmt. Durch das wiederholte optische Pumpen wird so ein Bereich minimaler
Absorption – die „spectral pit“ – geschaffen. Im Folgenden werden alle Frequenzen
relativ zum Beginn dieses Bereichs angegeben.
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Abbildung 4.3: Präparation eines Λ-Systems in Pr:YSO. Links: Schematische Darstel-
lung der Pulssequenz bestehend aus (1) Pumppuls zur Erzeugung einer spectral pit, (2)
Rückpräparations- und (3) Säuberungspuls. Rechts: Wirkung der einzelnen Pulse auf die
Besetzungen (blaue Kugeln) im relevanten Ensemble.
Der zweite Schritt besteht in der Rückpräparation einzelner Absorptionslinien
in die spectral pit. Hierzu wird ein schwächerer und kürzerer Laserpuls verwendet,
um den Einfluss von Sättigungsverbreiterung und Frequenzfluktuationen zu mini-
mieren. Der Rückpräparationspuls weist einen zeitlich gaußförmigen Intensitäts-
verlauf mit einer Spitzenintensität von IR ≈ 20 W/cm2 und einer Dauer (FWHM)
von τR = 300µs auf. Durch die Wahl der relativen Frequenz von ∆νR = 25, 7MHz
wird im hier relevanten Ensemble Besetzung in die Grundzustände |± 1
2
〉 und |± 3
2
〉
rückgepumpt (s. Abb. 4.3 rechts).
Anschließend wird durch den Säuberungspuls (ISa¨ub. ≈ 30 W/cm2, τSa¨ub. =
600µs, ∆νSa¨ub. = 2,8 MHz) der Grundzustand | ± 12〉 leer gepumpt. Aufgrund der
unterschiedlichen Oszillatorstärken (s. Tab. 1.2) zerfällt die Besetzung fast voll-
ständig in den Grundzustand | ± 3
2
〉. Dieser bildet das niedrigste Niveau des hier
präparierten Λ-Systems aus Nachweisübergang |3H4,±32〉 ↔ |1D2,±32〉 und Kon-
trollübergang |3H4,±12〉↔ |1D2,±32〉 (s. blauer bzw. roter Pfeil in Abb. 4.3).
Der Nachweis der Präparation erfolgt durch Absorptionsspektroskopie. Ein
schwacher Nachweispuls (IN ® 0,5 W/cm2) mit zeitlich nahezu rechteckförmigem
Intensitätsverlauf (Anstiegszeit ' 100ns) und einer Pulsdauer von τN = 20µs pas-
siert den Pr:YSO-Kristall auf dem Strahlengang Nachweis 1. Indem die Frequenz
des Pulses schrittweise von ∆νN =−10 MHz nach ∆νN = 30MHz durchgestimmt
wird, kann aus der transmittierten Intensität gemäß (4.2) ein Absorptionsspek-
trum erstellt werden. Wird der Nachweispuls zu verschiedenen Zeitpunkten der
Präparationssequenz eingestrahlt, können die einzelnen Schritte der Präparation
abgetastet werden. Hieraus lassen sich Rückschlüsse auf die schrittweise Umver-
teilung der Besetzung innerhalb der einzelnen Ensembles ziehen.
Ein Vergleich von experimentell ermittelten und simulierten Absorptionsspek-
tren zeigt Abbildung 4.4. Als Referenz dient hierbei die spectral pit (- - -), welche
durch den Nachweispuls nach einer 1 ms langen Relaxation nach dem ersten Prä-
parationsschritt aufgenommen wurde. Das gemessene Absorptionsspektrum nach
der vollständigen Präparationssequenz ist blau dargestellt (–◦–). Auffällig sind die
47
Kapitel 4. Lichtspeicherung I – Erste Experimente
-10 0 10 20 30
0
5
10
15
20
Ab
so
rpt
ion
sko
eff
izie
nt
�[
cm
-1 ]
Nachweisverstimmung ��N [MHz]
spectral pit
Präparation
Simulation
1 2
3+4 5
±3/2
±5/2
±1/2
±3/2
±5/2
±1/2
Ensemble 1
(�1=3,8 MHz)
Ensemble 2
(�2=8,4 MHz)
12 3 4 5
Abbildung 4.4: Links: Gemessenes (–◦–) und simuliertes (—) Absorptionsspektrum nach
mehreren Iterationen der kompletten Präparationssequenz. Die einzelnen Absorptionslini-
en lassen sich den optischen Übergängen in zwei Ensembles zuordnen (rechts).
vergleichsweise schmalen Absorptionslinien im Zentrum der spectral pit. Diese ent-
stehen durch den Nachweis der Besetzung im Grundzustand | ± 3
2
〉 über mehrere
angeregte Niveaus in zwei Ensembles (s. Abb. 4.4 rechts). Relevant ist allerdings
nur Ensemble 2 (Ensembleparameter ε2 = 8, 4MHz), in dem das geforderte Λ-
System präpariert wurde (s. auch Abb. 4.3). Zur Beobachtung von EIT bzw. zur
Lichtspeicherung muss das Kontrollfeld eine relative Frequenz von∆νK = 2,8 MHz
(Übergang 1) und das Nachweisfeld eine relative Frequenz von ∆νN = 13 MHz
(Übergang 5) besitzen. Die Differenz entspricht dann gerade der Hyperfeinauf-
spaltung der Grundzustände | ± 1
2
〉 und | ± 3
2
〉 von 10, 2MHz, zwischen denen die
atomare Kohärenz gespeichert werden soll.
Neben den experimentellen Daten zeigt Abbildung 4.4 eine Simulation (—) des
erzeugten Absorptionsspektrums. Diese basiert auf einem Ratengleichungsmodell,
das unter anderem die zeitlichen Pulsverläufe, die Zerfallsraten, den Laserjitter
und die mehrmalige Iteration des Experiments berücksichtigt (s. Anhang B).
4.2 Lichtspeicherung in Pr:YSO
Grundvoraussetzung für eine effiziente Speicherung von Licht ist ein spektral
schmales EIT-Transmissionsfenster. Die damit verbundene hohe normale Disper-
sion ist für die Pulskompression verantwortlich. Sie bestimmt, zu welchem Anteil
der Nachweispuls während des Speicherprozesses im Medium ist (s. Kap. 2.3.2).
Zum experimentellen Nachweis von EIT werden die Pr3+-Ionen erst durch die
im vorigen Abschnitt eingeführte Pulssequenz im Grundzustand des Λ-Systems
präpariert. Anschließend wird ein intensiver Kontrollpuls (IK ≈ 49 W/cm2, τK =
200µs, ∆νK = 2, 8MHz) eingestrahlt. Die maximale Rabi-Frequenz des Pulses
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Abbildung 4.5: Einbruch der Absorpti-
on aufgrund von EIT.
beträgt ΩK = 2pi× 493 kHz. Um die durch EIT
geänderte Absorption zu untersuchen, wird
gleichzeitig zum Kontrollpuls ein schwacher
Nachweispuls (IN ® 0, 5W/cm2, τN = 20µs)
eingestrahlt. Dessen Frequenz wird schritt-
weise um die Zweiphotonenresonanz des Λ-
Systems verstimmt. Aus der transmittierten
Intensität ergibt sich das in Abbildung 4.5
dargestellte Absorptionsspektrum. Deutlich
ist der erwartete Einbruch der Absorption
im Zentrum der präparierten Absorptionslinie
bei ∆νN = 13MHz zu erkennen. Auf der Reso-
nanz wird nahezu vollständige Transmission
erreicht. Die Breite des Transmissionsfensters
liegt im Bereich von ΓexpEIT ≈ 200 kHz.
Ein Vergleich mit Abbildung 2.2 zeigt, dass das Kontrollfeld nahezu resonant
ist, und die Kontroll-Rabi-Frequenz im Bereich von ΩK ≈ 1 · γ12 liegt. Nimmt man
eine präparierte optische Dichte von α0L = 10 cm−1 · 0, 3cm an, ergibt sich aus
(2.24) eine theoretische Breite des EIT-Transmissionsfensters von ΓtheoEIT = 285kHz.
Die leichte Diskrepanz zwischen experimentell bestimmter und berechneter EIT-
Bandbreite erklärt sich vor allem durch das gaußförmige Intensitätsprofil des Kon-
trollstrahls. Der errechnete Wert ΓtheoEIT gilt nur für Ionen, welche vom Intensitäts-
maximum des Kontrollstrahls und daher mit der maximalen Rabi-Frequenz ΩK
getrieben werden. Pr3+-Ionen, die nicht auf der Strahlachse liegen, erfahren auf-
grund niedrigerer Rabi-Frequenzen eine geringere EIT-Aufspaltung. Im räumli-
chen Mittel wird daher meist eine reduzierte Breite ΓexpEIT < Γ
theo
EIT detektiert.
Die Breite des Transmissionsfensters ΓEIT bestimmt über das Zeit-Bandbreite-
Produkt die minimale Pulsdauer eines zu speichernden Nachweispulses. Dessen
spektrale Breite ΓN sollte deutlich unterhalb von ΓEIT liegen, damit der Puls nicht
in den Flanken des EIT-Fensters inkohärent absorbiert wird (s. Kap. 2.3.4). Nimmt
man ΓN ® 12ΓEIT an, ist obige Forderung für den überwiegenden Teil des Nach-
weispulses bereits gut erfüllt.1 Für Gauß- bzw. nahezu rechteckförmige Nach-
weispulse führt dies zu minimalen Pulsdauern im Bereich von τN ≈ 4,4µs.
Im Folgenden wird nun die Speicherung eines einzelnen Nachweispulses mit-
tels EIT vorgestellt. Hierzu wird die bereits in Kapitel 2.3.2 vorgestellte Spei-
chersequenz bestehend aus Kontroll-Schreibpuls, zu speicherndem Nachweispuls
und Kontroll-Lesepuls verwendet (s. auch Abb. 2.3). Die nahezu rechteckförmigen
Kontrollpulse besitzen identische Pulsparameter (IS,L ≈ 49W/cm2, τS,L = 200µs,
∆νS,L = 2,8 MHz) und werden beide dem Strahlengang Kontroll 1 entnommen.
Der zeitliche Abstand zwischen den Kontrollpulsen bestimmt die Speicherzeit ∆t.
Der Nachweispuls entstammt Strahlengang Nachweis 1 und besitzt ebenfalls
einen zeitlich annähernd rechteckförmigen Intensitätsverlauf. Aufgrund der obi-
gen Abschätzungen wird eine Nachweispulsdauer von τN = 5µs gewählt. Um
einen ausreichend starken Signalpuls zu erhalten, wird die Nachweisintensität auf
1Der ideale Fall ΓN  ΓEIT lässt sich infolge der reduzierten Dispersion bzw. langen Pulsdauern
(τN ∝ 1ΓN ) nur in Medien sehr hoher optischer Dichte verwirklichen.
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IN ≈ 2,2 W/cm2 erhöht. Die für EIT notwendige Bedingung ΩK  ΩN ist wegen
ΩK ≈ 2pi× 493kHz und ΩN ≈ 2pi× 129kHz dennoch gut erfüllt. Die relative Fre-
quenz des Nachweispulses ist mit∆νN = 13 MHz in Zweiphotonenresonanz zu den
Kontrollfeldern. Der Nachweispuls wird so eingestrahlt, dass dessen abfallende
Flanke mit der des Schreibpulses übereinstimmt. Hierdurch wird die Nachweisin-
formation auf eine atomare Kohärenz der beiden Hyperfein-Grundzustände | ± 1
2
〉
und | ± 3
2
〉 übertragen (s. Kap. 2.3.2). Um die im Medium gespeicherte Kohärenz
wieder auszulesen, wird nach einer Speicherzeit ∆t der Lesepuls eingestrahlt. Die
Kohärenz wird in den Signalpuls rücktransformiert, welcher das Medium in Rich-
tung des initialen Nachweispulses verlässt und anschließend detektiert wird.
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Abbildung 4.6: Zeitliche Abnahme der Speichereffizienz infolge der Dephasierung. An die
experimentellen Daten (–◦–) wurde ein gaußförmiger Zerfall (—) angepasst. Exemplarisch
sind zwei Signalpulse (—) gezeigt, welche nach ∆t = 2µs bzw. 10µs ausgelesen wurden.
In Abbildung 4.6 sind exemplarisch zwei Signalpulse (—) dargestellt, wel-
che nach einer Speicherzeit von ∆t = 2µs und ∆t = 10µs ausgelesen wurden.
Aufgrund der in Kapitel 2.3.3 diskutierten Propagationseffekte ergibt sich die er-
wartete, modifizierte Pulsform (s. auch Abb. 2.5). Es werden Speichereffizienzen
von η = 15, 4% bzw. η = 6, 01% detektiert. Diese liegen im Bereich der in Kapi-
tel 2.3.3 simulierten Effizienz von η= 12,4 %. In optimierten Experimenten wurde
für ∆t → 0 eine maximale Effizienz im Bereich von ηmax ∼ 25% nachgewiesen.
Dies deckt sich mit den Erwartungen für die hier genutzte Strahlgeometrie [113].
Obwohl der Zerfall der präparierten Kohärenz innerhalb eines einzelnen Sys-
tems durch die Kohärenzzeit T2 ≈ 500µs gegeben ist, wird eine erheblich schnel-
lere Abnahme der Speichereffizienz (–◦–) detektiert. Die Ursache hierfür liegt in
der inhomogenen Verbreiterung des genutzten Hyperfeinübergangs von ΓHFSinhom ∼
30 kHz [61]. Dies führt zur Dephasierung der individuellen Kohärenzen und einer
im makroskopischen Mittel scheinbar kürzeren Zerfallsdauer, der Dephasierungs-
zeit Tdeph (s. Kap. 2.3.4). Nimmt man eine gaußförmige Verbreiterung des Über-
gangs an, kann infolge der Fourier-Relation auch von einem zeitlich gaußförmigen
Zerfall ausgegangen werden. Eine entsprechende Anpassung (—) stimmt sehr gut
mit den experimentell ermittelten Daten überein und liefert eine Dephasierungs-
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zeit von Tdeph = 9,2µs. Andere Modelle gehen von einem exponentiellen Zerfall
aus, so dass sich die Dephasierungszeit aus Tdeph = 1/(piΓHFSinhom) berechnet. Hieraus
ergeben sich ebenfalls Dephasierungszeiten im Bereich von Tdeph ≈ 10µs [69].
4.3 Rephasierung
Die zeitliche Abnahme des Lichtspeichersignals aufgrund der Dephasierung tritt
bei einer Kohärenzpräparation in einer Vielzahl von Spin-Ensembles auf. Da die
Phasenentwicklung der individuellen Kohärenzen kontinuierlich verläuft, kann
deren zeitliche Entwicklung durch geeignete Rephasierungspulse invertiert wer-
den [100] (s. Abb. 4.7 links). Neben der Lichtspeichersequenz aus Kontroll- (—)
und Nachweisfeld (—) werden hierzu zwei Hochfrequenzpulse (—) eingestrahlt,
welche resonant zum genutzten Hyperfeinübergang ∆νHF = 10, 2MHz sind und
eine Pulsfläche von A = ∫ Ω(t) d t = pi aufweisen. Durch die pi-Pulse wird das
Vorzeichen des Imaginärteils jeder Kohärenz Im(ρ13) geändert. Dies bewirkt eine
effektive Zeitumkehr der vorher divergierenden Kohärenzphasen (—). Entspricht
der zeitliche Abstand der HF-Pulse ∆τ gerade der halben Speicherzeit ∆t, liegt
nach einem kompletten Zyklus idealer Rephasierung erneut die initiale Überlage-
rung aller Einzel-Kohärenzen vor. Diese Nettokohärenz kann dann über den Lese-
puls wieder in den Signalpuls rücktransformiert werden [100]. Die Rephasierung
verläuft somit analog zur Technik der Spinechos [123] (s. auch Kap. 6.2.1).
Abbildung 4.8 zeigt einen Vergleich der Lichtspeicherung ohne (–◦–) und mit
(–◦–) Rephasierung. Die Dauer der HF-pi-Pulse betrug τpi = 7µs, die Leistung lag
bei PHF ≈ 10W. Im Gegensatz zur schnellen Abnahme der Speichereffizienz im Fal-
le der Dephasierung (Tdeph ≈ 10µs), ermöglicht die Rephasierung deutlich längere
Speicherzeiten von mehreren hundert Mikrosekunden. Allerdings folgt der zeitli-
che Verlauf der Effizienz nicht dem theoretisch erwarteten exponentiellen Zerfall
mit einer Zerfallszeit von T2 = 500µs (- - -). Stattdessen wird eine ausgeprägte
Oszillation detektiert, welche die Speichereffizienz teilweise erheblich reduziert.
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Abbildung 4.7: Links: Schematische Darstellung der Pulssequenz zur Lichtspeicherung und
Rephasierung der präparierten Kohärenz. Rechts: Im entarteten Fall (B = 0) wird lediglich
eine Kohärenzρ13 präpariert. Unter realen Bedingungen (B 6= 0) werden hingegen in beiden
magnetischen Lagen A und B jeweils vier unterschiedliche Kohärenzen präpariert.
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Abbildung 4.8: Zeitliche Oszillation der Speichereffizienz infolge der Dunkelzustands-
schwebung. Die Daten im Falle der Rephasierung (–◦–) wurden auf Basis von (4.3) gefittet
(—). Der schnelle Zerfall ohne Rephasierung (–◦–) bestimmt die initiale Effizienz von ca.
16 %, welche den theoretisch erwarteten Kohärenzzerfall ohne DZS (- - -) normiert.
Die Oszillation lässt sich durch die realen Bedingungen, unter denen das Ex-
periment durchgeführt wurde, erklären. Bislang wurde lediglich ein einzelner in-
homogen verbreiterter Übergang |1〉 ↔ |3〉 betrachtet. Aufgrund externer Streu-
felder, wie z.B. das Erdmagnetfeld, wird aber die Entartung der beteiligten Hyper-
feinniveaus |± 1
2
〉, |± 3
2
〉 leicht aufgehoben. Ist die Aufspaltung kleiner als die Band-
breite der Zweiphotonenresonanz von Nachweis- und Kontrollfeld, wird durch den
Lichtspeicherprozess nicht nur eine Kohärenz ρ13, sondern bis zu vier unterschied-
liche Kohärenzen ρ˜( j)13 pro magnetischer Lage präpariert (s. Abb. 4.7 rechts). Da die
zeitliche Entwicklung der einzelnen Kohärenzen gemäß ρ( j)13 (t) = ρ13(0) e
(iω( j)13−1/T2)t
vom Frequenzabstand ω( j)13 der Hyperfeinniveaus j abhängt, besitzen die Kohären-
zen im Allgemeinen keine feste Phasenbeziehung zueinander. Dies führt zu einer
zeitlichen Modulation des Signalpulses. Allerdings spielt dieser Effekt aufgrund
der geringen Hyperfeinaufspaltungen von wenigen kHz und der daraus resultie-
renden Modulationsfrequenz im Bereich von 1ms eine untergeordnete Rolle.
Entscheidend für die Oszillation der Speichereffizienz gegen die Speicher-
zeit ∆t ist die zusätzliche Wechselwirkung der Kohärenzen mit den Rephasie-
rungspulsen. Aufgrund deren großer Bandbreite erfolgt die Rephasierung der ein-
zelnen Kohärenzen nicht individuell, sondern es werden alle Grundzustandsnive-
aus innerhalb einer magnetischen Lage miteinander gekoppelt. Nach Wechselwir-
kung mit einem pi-Puls ergibt sich die Wahrscheinlichkeitsamplitude eines Niveaus
(z.B. |− 3
2
〉) als Superposition der zwei Amplituden der gekoppelten Zustände (z.B.
| ± 1
2
〉). In Anhang C wird mittels dieses Ansatzes die Polarisation P ∝ ∑ j µ( j)13 ρ˜( j)13
hergeleitet, welche nach einer vollen Rephasierungssequenz vorliegt. Da die Si-
gnalpulsleistung PSig bzw. die Effizienz quadratisch von der vorliegenden Polarisa-
tion abhängt, gilt
PSig ∝ (PA+ PB)2 (4.3)
mit den voneinander unabhängigen Polarisationen PA,B der magnetischen Lagen.
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Da sich die Oszillation der Kohärenzen und die daraus resultierende Schwebung
der Lichtfelder ebenfalls im Bild des Dunkelzustandspolaritons (s. Kap. 2.3.2) for-
mulieren lässt [124, 125], wird der Effekt auch als Dunkelzustandsschwebung
(DZS) bezeichnet. Eine Anpassung auf Basis von (4.3) und (C.23) stimmt sehr
gut mit dem gemessenen Verlauf der Speichereffizienz überein (s. Abb. 4.8) und
liefert die erwarteten Hyperfeinaufspaltungen im Bereich weniger kHz.
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Abbildung 4.9: Kontrolle der Dunkelzustandsschwebung. Links: Oszillation der Lichtspei-
chereffizienz gegen die Speicherzeit ∆t in Abhängigkeit eines externen Magnetfeldes
By . Rechts: Die experimentellen Daten lassen sich in vier charakteristische Bereiche des
Zeeman-aufgespaltenen Hyperfeinübergangs um die Zentralfrequenz 10,2 MHz einordnen.
Da die DZS von der Hyperfeinaufspaltung abhängt (s. Anhang C), sollte sich
durch eine Kontrolle der Niveaus auch die Oszillation direkt manipulieren lassen.
Um dies zu überprüfen, wurden mittels der supraleitenden Niederfeldspulen (s.
Kap. 3.5.2) schwache Magnetfelder angelegt. Abbildung 4.9 zeigt links die Abhän-
gigkeit der DZS von einem externen Magnetfeld in y-Richtung. Wird kein externes
Feld angelegt (By = 0), ergibt sich der bereits bekannte Verlauf der Speichereffi-
zienz mit einem prominenten Maximum bei ∆t ≈ 500µs.2 Werden nun Felder in
negativer y-Richtung angelegt, erhöht sich die Hyperfeinaufspaltung (s. Abb. 4.9
rechts). Aufgrund der schnelleren Oszillation der Polarisation nimmt auch die Os-
zillationsfrequenz der DZS zu. Wird By hingegen in den positiven Bereich erhöht,
nimmt die Oszillationsfrequenz aufgrund der kompensierten Aufspaltung ab. Bei
einem angelegten Feld von By = 0,7 G wird eine nahezu vollständige Kompen-
sation des externen Streufeldes in y-Richtung erreicht (rot). Die Niveaus | ± 1
2
〉,
| ± 3
2
〉 sind nun fast entartet und es wird keine Oszillation mehr detektiert. Wird
das Magnetfeld über diesen optimalen Wert hinaus erhöht (grün), ergibt sich er-
neut eine Zeeman-Aufspaltung der Niveaus und die Oszillation setzt wieder ein.
2Geringfügige Unterschiede zu Abbildung 4.8 entstehen durch eine abgeänderte Präparations-
sequenz [122] sowie leicht andere Streufelder. Die prinzipielle Form der DZS ist jedoch gleich.
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Bei vergleichsweise großen Feldstärken (pink) spielt das schwache Streufeld nur
noch eine untergeordnete Rolle. Die Niveaus werden so weit durch den Zeeman-
Effekt verschoben, dass die Bandbreite der Laser nicht mehr ausreicht, um alle
Zweiphotonen-Übergänge zwischen den Hyperfeinniveaus zu treiben. Die Spei-
chereffizienz nimmt stark ab.
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Abbildung 4.10: Zeitlicher Verlauf der Signalpulsstärke, ohne externes Magnetfeld (–◦–)
sowie mit Kompensationsfeld, welches in allen Raumrichtungen optimiert wurde (–◦–). Die
optimierte Kurve wurde mit einem exponetiellen Zerfall (—) angepasst.
Die maximal mögliche Speichereffizienz ergibt sich nur bei einer Kompensati-
on des Streufeldes in allen drei Raumrichtungen. Um dies zu realisieren, wurde
pro Raumrichtung nach je zwei Feldern mit unterschiedlichem Vorzeichen gesucht,
für die sich ein identischer Oszillationsverlauf ergibt. Aufgrund der symmetrischen
und nahezu linearen Aufspaltung bei den vorliegenden Feldern liefert die mittlere
Feldstärke die optimale Kompensation in der entsprechenden Raumrichtung. In
Überlagerung ergibt sich der Vektor des Kompensationsfeldes, welcher anschlie-
ßend im Betrag optimiert wird [122]. Der hieraus erhaltene Verlauf des Lichtspei-
chersignals ist in Abbildung 4.10 blau dargestellt (–◦–). Das Kompensationsfeld
betrug in diesem Fall ~BKomp = 0,37 G·~ex+0,43 G·~ey−0,09 G·~ez. Im Vergleich zur DZS
ohne externes Magnetfeld (–◦–) ist die Oszillation vollständig unterdrückt und es
wird der erwartete exponentielle Abfall beobachtet. Die Speichereffizienz erreicht
über fast die gesamte Speicherzeit hinweg den maximal möglichen Wert. Eine
punktuelle Ausnahme bildet das prominente Maximum bei ∆t ≈ 500µs für den
Fall keines externen Magnetfeldes, welches den kompensierten Fall leicht über-
trifft. Ursache hierfür sind vermutlich Gradienten des Hintergrundfeldes, die sich
mit der genutzten Helmholtz-Geometrie nicht kompensieren lassen. Die zeitliche
Abnahme des Lichtspeichersignals wurde durch eine Regression (—) angepasst
und ergibt eine Dekohärenzzeit von T2 = (449 ± 11)µs. Dieser Wert stimmt gut
mit publizierten Kohärenzzeiten im Bereich von ca. 500µs überein, welche mittels
Experimenten auf Basis von Zweipuls-Spin-Echos gemessen wurden [68].
Die DZS wurde bislang lediglich an gasförmigen Medien untersucht [124–
127]. Im Rahmen der vorliegenden Arbeit konnte der Effekt erstmals in einem
Festkörpermedium nachgewiesen [128] und aktiv kontrolliert werden [129].
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Lichtspeicherung II
Experimentelle Erhöhung der Speicherkapazität
Im vorangegangenen Kapitel wurde die Speicherung eines einzelnen Lichtpulses
mittels EIT vorgestellt. Zukünftige Anwendungen im Bereich der Quanteninfor-
mationsverarbeitung erfordern allerdings kohärente optische Speicher mit einer
hohen Speicherkapazität [4, 17, 18]. Erst diese ermöglichen die praktikable Ver-
arbeitung und Speicherung großer Datenmengen. Darüber hinaus können durch
Protokolle, welche auf der parallelen Speicherung von Information beruhen, kür-
zere Kommunikationszeiten und höhere Fehlertoleranzen erzielt werden [19,20].
Ein naheliegender Ansatz zur Steigerung der Kapazität eines optischen Spei-
chers besteht in der Speicherung von Bildern, statt transversal unmodulierter In-
tensitätsverteilungen. Dieses einfache aber dennoch effektive Konzept hat in jüngs-
ter Vergangenheit großes Interesse im Bereich der Quantenspeicher erfahren, und
wurde bislang fast ausschließlich in gasförmigen Medien implementiert [25–29].
Neben der Bildspeicherung existieren weitere Techniken zur Erhöhung der
Speicherkapazität, deren Ursprung in der klassischen holographischen Datenspei-
cherung liegt [30]. Hierbei sind insbesondere das räumliche Winkelmultiplexing
sowie das spektral aufgelöste Frequenzmultiplexing zu nennen, welche ebenfalls
intensiv im Zuge der Quantenspeicherung untersucht werden [113,130–132].
Im Folgenden wird die experimentelle Kombination von EIT mit der Bildspei-
cherung und Multiplexing-Techniken in Pr:YSO diskutiert.
5.1 Bildspeicherung
Die Speicherung von Bildern mittels EIT wurde mit Hilfe zweier unterschiedli-
cher Abbildungssysteme durchgeführt (s. Kap. 3.3). Um dem Nachweispuls die
Bildinformation aufzuprägen, durchläuft dieser eine teiltransparente Maske (s.
Abb. 3.2). Dabei verliert der Puls abhängig vom gewählten Bildmuster typischer-
weise einen Großteil seiner Energie. Hieraus resultieren vergleichsweise schwache
Signale, welche zudem mit der CCD-Kamera über ein räumlich ausgedehntes Ge-
biet von mehreren mm2 detektiert werden müssen. Die Signalstärke stellt somit
einen kritischen Faktor in den hier diskutierten Experimenten dar. Daher werden
im Folgenden meist Pulssequenzen verwendet, die auf hohe Signalleistung statt
auf hohe Speichereffizienz optimiert wurden.
Aus obigen Gründen wirken sich Frequenzfluktuationen und Schwankungen
der Laserintensität auch besonders kritisch auf die Qualität des ausgelesenen Bil-
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des aus. Des Weiteren führen diffuse Reflexionen des intensiven Auslesepulses
an den Oberflächen von Kristall, Kryostat und optischen Komponenten zu ei-
nem konstanten Untergrundmuster. Um diese störenden Effekte herauszufiltern,
werden alle experimentell aufgenommenen Bildreihen mittels eines nachträgli-
chen Selektions- und Mittelungs-Algorithmus ausgewertet. Hierdurch kann oft ei-
ne deutliche Verbesserung der Bildqualität erzielt werden. Für eine detaillierte
Beschreibung dieses Verfahrens sei auf [120] verwiesen.
5.1.1 Bildspeicherung mittels des Fourier-Abbildungssystems
Mittels des in Kapitel 3.3.1 eingeführten Fourier-Abbildungssystems konnte im
Rahmen dieser Arbeit erstmals die EIT-getriebene Speicherung eines Bildes in ei-
nem Festkörpermedium demonstriert werden. Die hierzu genutzte Präparationsse-
quenz unterscheidet sich lediglich in Intensität und Dauer der Laserpulse von der
zuvor beschriebenen Sequenz (s. Kap. 4.1.3). Die hier verwendeten experimentel-
len Parameter sind: (1) Pumpintensität IP = 157 W/cm2, Pumpdauer τP = 84 ms,
(2)+(3) Rückpumpintensität IR = 157W/cm2, Rückpumpdauer τR = 100µs (s.
auch. Abb. 4.3). Die Abfolge und die relativen Frequenzen der Pulse sind jedoch
identisch, so dass sich ein vergleichbares Absorptionsspektrum ergibt.
Die Lichtspeichersequenz, bestehend aus Schreib-, Lese- und Nachweispuls,
weist im Vergleich zu Kapitel 4.2 lediglich leicht veränderte Intensitäten von
IS,L = 68W/cm2 und IN = 0,9 W/cm2 auf. Um eine hohe Signalstärke zu erhal-
ten, wurde der Nachweispuls zudem auf eine Dauer von τN = 20µs verlängert.
Als zu speicherndes Bild wurde ein Muster in Form der Zahl „5“ gewählt. Um
ein möglichst lokalisiertes Fourier-Bild im Zentrum des Kristalls zu erhalten, wurde
eine vergleichsweise große Struktur von fast 1 mm Höhe genutzt (s. Abb. 5.1). Die
minimal auflösbare Strukturgröße im Fourier-Aufbau wurde in Kapitel 3.3.2 auf
Basis des Kontrollstrahldurchmessers zu dmin = 303µm abgeschätzt. Entscheidend
ist aber die Größe des Speichergebietes, welche hier zu 0,26 mm2 bestimmt wurde
[120]. Aufgrund dieser Apertur beträgt die effektive Auflösungsgrenze ca. 150µm.
Abbildung 5.1 zeigt neben der verwendeten Maske eine Simulation der auf die Ka-
mera projizierten „5“. Hierbei wurde die räumliche Filterung durch das begrenzte
Speichergebiet mit einbezogen. Hohe Raumfrequenzen werden nicht gespeichert,
so dass es im ausgelesenen Bild zum Verlust scharfer Konturen kommt.
Maske gespeichertes Bild
�t = 10 µs �t = 20 µs �t = 100 µs
82
1 µ
m
Simulation
25
1 µ
m
Abbildung 5.1: Speicherung der Zahl „5“ im Fourier-Aufbau. Neben der Maske ist eine Simu-
lation der beugungsbegrenzten Abbildung sowie die experimentell gespeicherten Bilder
dargestellt. Die Pfeile zeigen Beugungsstrukturen an.
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In einer ersten Prinzipdemonstration wurden drei Bilder ohne HF-Rephasierung
für Zeiten von ∆t = 10µs, 20µs und 100µs gespeichert. Die von der Simulation
vorhergesagte Intensitätsverteilung stimmt sehr gut mit den experimentell gespei-
cherten Bildern (s. insb. ∆t = 10µs) überein. Beginnende Beugungsstrukturen
(weiße Pfeile in Abb. 5.1) deuten allerdings darauf hin, dass keine wesentlich
kleineren Objekte gespeichert werden können. Dennoch ist das hier demonstrierte
Auflösungsvermögen von 251µm bzw. 4 Linien/mm vergleichbaren Experimenten
in Rubidium-Gas mit Auflösungen von ca. 1,5 Linien/mm deutlich überlegen [26].
5.1.2 Bildspeicherung im Aufbau der reellen Abbildung
Die Speicherkapazität kann deutlich erhöht werden, wenn statt des optisch gefil-
terten Fourier-Bildes ein räumlich beschränktes, reelles Bild im Kristall gespeichert
wird. Hierzu wird im Folgenden der in Kapitel 3.3.2 vorgestellte Aufbau der reellen
Abbildung verwendet. Als Bildmuster wird erneut die Zahl „5“ gewählt, deren Hö-
he auf der Maske nun 565µm beträgt. Aufgrund des ersten Teleskops (s. Abb. 3.4)
besitzt die reelle Abbildung im Zentrum des Kristalls eine Höhe von 212µm (s.
Abb. 5.2). Der Linienabstand von ca. 65µm liegt somit deutlich oberhalb der theo-
retisch auflösbaren Strukturgröße von ca. 8µm (s. Kap. 3.3.2).
Die experimentellen Resultate der Bildspeicherung ohne Rephasierungstechnik
sind in Abbildung 5.2 dargestellt. Die Speicherzeiten liegen zwischen 5µs und
50µs. Deutlich ist der durch die Dephasierung bedingte Abfall der Intensität auf
einer Zeitskala von Tdeph ≈ 10µs zu erkennen. Nach einer Speicherzeit von ∆t =
50µs kann kein Bild mehr rücktransformiert werden.
Abbildung 5.3 zeigt hingegen eine Reihe von Bildern, welche unter Einsatz
der Rephasierungstechnik gespeichert wurden. Die Breite der Rephasierungspulse
betrug in diesem Fall τpi = 2, 8µs bei einer Leistung von PHF ≈ 10W. Da kein ex-
ternes Magnetfeld angelegt wurde, kommt es zur Oszillation der Speichereffizienz
infolge der DZS (s. Kap. 4.3). Es ergeben sich lokale Maxima der Bildintensität
bei ∆t = 400µs und ∆t = 800µs (rot eingerahmt). Im Vergleich zu Abbildung 4.8
ist die zeitliche Lage der Maxima um ca. 200µs bzw. 400µs verschoben. Die Ur-
sache hierfür sind unterschiedliche Hintergrund-Streufelder, da die Experimente
in verschiedenen Labors durchgeführt wurden. Durch die Rephasierungstechnik
kann selbst bei einer Speicherzeit von 1ms noch ein klar identifizierbares Bild
ausgelesen werden. Die Speicherdauer von Bildern in Rubidium-Gas von wenigen
Maske �t = 5 µs �t = 10 µs �t = 15 µs �t = 20 µs �t = 50 µs
21
2 µ
m 65
 µm
Abbildung 5.2: Speicherung der Zahl „5“ im Aufbau der reellen Abbildung ohne Rephasie-
rung. Die zeitliche Abnahme der Intensität ist durch die Dephasierung gegeben.
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Maske �t = 20 µs �t = 100 µs �t = 200 µs �t = 300 µs �t = 400 µs
�t = 500 µs �t = 600 µs �t = 700 µs �t = 800 µs �t = 900 µs �t = 1000 µs
21
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 µm
Abbildung 5.3: Speicherung der Zahl „5“ im Aufbau der reellen Abbildung mit Rephasie-
rung. Die Signalstärke oszilliert infolge der DZS mit lokalen Maxima bei ∆t = 400µs und
∆t = 800µs (rot eingerahmt).
10µs [26,27,133] wird somit um zwei Größenordnungen übertroffen.
Als wichtiger Vorteil im Vergleich zu Experimenten in Gasen wird kein „Aus-
waschen“ der Bildinformation infolge atomarer Diffusionsprozesse detektiert. Um
die Auflösung des hier genutzten Aufbaus der reellen Abbildung zu untersu-
chen, wurden horizontale Streifenmuster mit verschiedenen Linienabständen d
gespeichert. Der Kontrast zwischen Linienzentrum und Mittelpunkt zweier Linien
gegen die Liniendichte 1/d ergibt die Modulationstransferfunktion (MTF), wel-
che das Auflösungsvermögen der Bildspeicherung charakterisiert (s. Abb. 5.4).
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Abbildung 5.4: Modulationstransferfunktion für
die Lichtspeicherung mittels EIT in Pr:YSO.
Ein Vergleich der experimentell er-
mittelten MTF für ∆t = 10µs und
∆t = 100µs zeigt, dass die Rephasie-
rung den Kontrast kaum beeinträch-
tigt. Bis zu einer Liniendichte von 60
Linien/mm liegt dieser bei mindes-
tens 80%. Bei höheren Liniendich-
ten reduziert sich der Kontrast wie
erwartet deutlich (vgl. Simulation).
Die bisher erreichte Auflösung
von 1,5 Linien/mm in Rubidium-Gas
[26] wird um einen Faktor 40 über-
troffen. Dies verdeutlicht das hohe
Potential seltenerd-dotierter Festkör-
per zur kohärenten Speicherung op-
tischer Daten. Nutzt man das kom-
plette Speichergebiet von 0,15 mm2
ergibt sich eine Speicherkapazität
von über 500 Bildpunkten. Ein Mikro-Array zur Speicherung einer vierstelligen
Zahl von Qubits in einem einzigen Kristall erscheint somit durchaus realisierbar.
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5.2 Frequenzmultiplexing
Die optischen Übergänge in seltenerd-dotierten Festkörpern weisen sehr unter-
schiedliche homogene und inhomogene Linienbreiten auf (s. Kap. 1.4). Dies er-
möglicht die spektral aufgelöste Speicherung von optischer Information in ver-
schiedenen Frequenzklassen (Ensembles) von Ionen (Frequenzmultiplexing). Ne-
ben der mehrfachen Datenspeicherung mittels spektralem Lochbrennen [134]
wurden dabei bislang vor allem Zeit- und Frequenz-selektive optische Speicher
untersucht [74, 135]. Durch diese können mehrere tausend Bit [75] oder sogar
Bilder [77,136] und Filme [76] in Form von Besetzungsunterschieden im Medium
gespeichert werden. Die obigen Techniken sind allerdings aufgrund ihres dissipati-
ven Charakters nicht zur Speicherung von Quantenzuständen geeignet [88, 137].
Um diesen Nachteil zu umgehen, können die klassischen Methoden mit quanten-
optischen Speichertechniken wie EIT kombiniert werden [68].
Im Folgenden wird die simultane, EIT-getriebene Speicherung von Lichtpul-
sen bzw. Bildern mittels Frequenzmultiplexing in Pr:YSO vorgestellt. Dabei wird
exemplarisch auf die Speicherung von zwei Nachweispulsen eingegangen.
5.2.1 Präparation des Mediums
Um die mehrfache Lichtspeicherung mittels Frequenzmultiplexing zu realisieren,
muss die bisherige Präparation des Mediums (s. Kap. 4.1.3) derart erweitert wer-
den, dass ein zweites, spektral isoliertes Λ-System vorliegt. Hierzu wird nach dem
ersten Pumppuls (PP = 22 mW, τP = 84ms), welcher von ∆νP = 18MHz nach
∆νP = 0MHz verstimmt wird, und dem ersten Rückpräparationspuls (PR = 28 mW,
τP = 1, 25ms) der relativen Frequenz ∆νR = 25, 7MHz, ein zweiter Rückpräparati-
onspuls mit ∆νR′ =∆νR+δνε verwendet. Durch das zweimalige optische Pumpen
wird das bereits aus Abbildung 4.4 bekannte Muster der Absorptionslinien du-
pliziert und taucht um δνε verschoben in der spectral pit auf. Anschließend wird
durch zwei Säuberungspulse (PSa¨ub. = 13,5 mW, τSa¨ub. = 1, 5ms) der relativen Fre-
quenzen ∆νSa¨ub. = 2, 8MHz und ∆νSa¨ub.′ = ∆νSa¨ub. + δνε die finale Umverteilung
der Besetzungen in den einzelnen Ensembles durchgeführt. Für die komplette Prä-
parationssequenz wird der Strahlengang Kontroll 1 genutzt.
Abbildung 5.5 zeigt links experimentell ermittelte Absorptionsspektren, wel-
che durch eine einfache Präparation, d.h. ohne zweiten Rückpump- und Säu-
berungspuls (—), sowie durch die volle Pulssequenz (- - -) erzeugt wurden. Um
spektral nicht-überlappende Absorptionslinien zu erhalten, wurde δνε = 2 MHz
gewählt. Deutlich kleinere oder größere Verstimmungen sind aufgrund von Reso-
nanzen zwischen den angeregten Niveaus in unterschiedlichen Ensembles sowie
des limitierten Präparationsbereichs nicht sinnvoll [138].
Deutlich ist in Abbildung 5.5 links die um δνε = 2 MHz verschobene Absorpti-
onsstruktur zu erkennen. Die einzelnen Linien lassen sich den rechts dargestellten
Übergängen in insgesamt vier Ensembles zuordnen. Die Linien 1 bis 6 entsprechen
den bekannten Übergängen in den Ensembles ε1 = 3,8 MHz und ε2 = 8,4 MHz.
Die Absorptionsmaxima 1’ bis 6’ entstehen wegen δνε = 2 MHz durch Übergän-
ge im Ensemble ε1′ = 5,8 MHz und ε2′ = 10,4 MHz. Die im Weiteren genutzten
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Abbildung 5.5: Links: Absorptionsspektren nach Präparation eines einzelnen (—) sowie ei-
nes doppelten (- - -) Λ-Systems für δνε = 2 MHz. Die Absorptionslinien lassen sich den opti-
schen Übergängen in vier Ensembles ε1, ε2, ε1′ und ε2′ zuordnen (rechts).
Λ-Systeme finden sich in den Ensembles ε2 und ε2′ und können durch zueinander
verstimmte Nachweisfelder (Übergänge 5 und 5’) und Kontrollfelder (Übergän-
ge 1 und 1’) simultan in EIT-Konfiguration getrieben werden. Die Nachweispulse
können somit unabhängig voneinander in Form zweier spektral getrennter Grund-
zustandskohärenzen ρ13(ε2) und ρ13(ε2′) gespeichert werden.
5.2.2 Experimenteller Nachweis des Frequenzmultiplexings
Der experimentelle Nachweis der mehrfachen Lichtspeicherung mittels Frequenz-
multiplexing erfolgt durch die in Abbildung 5.6 dargestellte Pulssequenz. Diese
wird nach einer Relaxationsdauer von 1 ms nach obiger Präparation eingestrahlt.
Im ersten Schritt wird analog zu Kapitel 4.2 durch den Nachweispuls N1 und den
Kontroll-Schreibpuls S1 die Grundzustandskohärenz ρ13(ε2) aufgebaut. Wie zuvor
sind die relativen Frequenzen durch ∆νN1 = 13MHz und ∆νS1 = 2,8 MHz gege-
ben. Im zweiten Schritt wird der Nachweispuls N2 mittels des Schreibpulses S2
in die zweite Grundzustandskohärenz ρ13(ε2′) transformiert. Da dieser Prozess im
um δνε = 2MHz verstimmten Ensemble ε2′ abläuft, betragen die relativen Fre-
quenzen der Pulse ∆νN2 = 15MHz und ∆νS2 = 4,8 MHz. Die Dauer der Nach-
weispulse ist mit τN1,N2 = 9µs ausreichend lang gewählt, um im Vergleich zur
EIT-Bandbreite ΓEIT spektral schmalbandig zu sein (s. Kap. 4.2). Weitere Pulspara-
meter können Abbildung 5.6 entnommen werden.
Nach der Speicherung der Nachweispulse kommt es zur Dephasierung der prä-
parierten Kohärenzen (s. Kap. 4.2). Da der zweite Speicherprozess insgesamt mehr
als 10µs dauert, und somit im Bereich der Dephasierungszeit Tdeph ≈ 10µs liegt, ist
ein direktes Auslesen der ersten Kohärenz ρ13(ε2) nach dem zweiten Speicherpro-
zess nicht sinnvoll. Es ist daher erforderlich die Rephasierungstechnik (s. Kap. 4.3)
zu nutzen, um die Dephasierung zu unterdrücken und akzeptable Speicherzeiten
zu erlangen. Als Speicherzeit wurde hier ∆t = 550µs gewählt, da dies dem ersten
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Abbildung 5.6: Mehrfache Lichtspeicherung mittels Frequenzmultiplexing in Pr:YSO. Die
Pulsverläufe Kontroll 1 (—) und Nachweis 1 & 2 (—) sind experimentell ermittelte Daten.
Die Rephasierungspulse (—) sowie der Verlauf der Kohärenzphasen ϕ(ρ13) (—,—) sind sche-
matisch eingezeichnet. Zur Bildspeicherung wurde den Nachweispulsen zueinander ortho-
gonale Streifenmuster (Masken) aufgeprägt. Die Detektion des rücktransformierten Bildes
(CCD) erfolgte während des hellblau hinterlegten Zeitraums.
prominenten Maximum der Speichereffizienz entspricht (s. Abb. 4.8). Externe sta-
tische Magnetfelder zur Unterdrückung der DZS wurden in den Experimenten zum
Multiplexing nicht eingesetzt. Zur Rephasierung wird die in Kapitel 4.3 vorgestell-
te Sequenz aus zwei HF-pi-Pulsen (τpi = 7µs, PHF ≈ 10 W) genutzt. Wie in Abbil-
dung 5.6 skizziert, läuft die Rephasierung der beiden Kohärenzphasen ϕ(ρ13(ε2))
(—) und ϕ(ρ13(ε2′)) (—) aufgrund der unterschiedlichen Startzeitpunkte nicht
symmetrisch ab. Dennoch kommt es in beiden Ensembles zur erfolgreichen Repha-
sierung nach ∆t = 550µs, wenn der Abstand der pi-Pulse gerade ∆t/2 entspricht.
Die zeitliche Position der pi-Pulse ist dabei in erster Näherung nicht relevant.
Die Rücktransformation des gespeicherten Lichtes erfolgt durch die Kontroll-
Lesepulse L1 und L2, welche jeweils die Frequenz des entsprechenden Kontroll-
Schreibpulses aufweisen. L1 wird bei t = 550µs und L2 bei t = 562µs eingestrahlt.
Aufgrund der unterschiedlichen Startzeitpunkte entspricht dies einer Speicherdau-
er von ∆t = 550µs für beide Speicherprozesse. Die rücktransformierten Signal-
pulse sind in Abbildung 5.6 deutlich zu erkennen und tauchen zu den erwarteten
Auslesezeitpunkten auf (hellblau hinterlegt). Die Speichereffizienzen liegen bei
η1 = 1,63 % und η2 = 1,28 %. Dies ist deutlich weniger als die erreichte Effizienz
von ca. 5 % im Fall der Speicherung eines einzelnen Lichtpulses (s. Abb. 4.8). Die
Ursachen hierfür sind einerseits nicht-resonante Kopplungen der intensiven Kon-
trollfelder mit der jeweils nicht-adressierten Kohärenz [138]. Andererseits wurde
die vorgestellte Lichtspeichersequenz nicht auf maximale Effizienz, sondern auf
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eine hohe Signalstärke optimiert, um die mehrfache Bildspeicherung mittels Fre-
quenzmultiplexing nachweisen zu können.
Zur Bildspeicherung wird in den Strahlengängen Nachweis 1 und Nachweis 2
je eine Maske platziert (s. Abb. 3.1). Nachweispuls N1 wird ein horizontales Strei-
fenmuster (≡), Nachweispuls N2 ein vertikales Streifenmuster ( ≡) aufgeprägt.
Als Abbildungssystem kommt der Aufbau der reellen Abbildung zum Einsatz (s.
Kap. 3.3.2). Die Liniendicke des reellen Bildes im Zentrum des Kristalls beträgt
30µm und liegt somit oberhalb der in Kapitel 5.1.2 bestimmten Auflösungsgren-
ze von 60 Linien/mm. Um die gespeicherten Bilder zu detektieren, wurden die
Nachweisstrahlen auf die CCD-Kamera geleitet. Deren Belichtungszeit umfasst mit
20µs beide Signalpulse. In Abbildung 5.6 ist rechts das ausgelesene Bild gezeigt,
welches wie erwartet der Überlagerung beider Einzelbilder entspricht.
Zum Nachweis der unabhängigen, simultanen Speicherung in beiden Fre-
quenzkanälen wurden Experimente zum selektiven Lesen und selektiven Schrei-
ben der Nachweisinformation durchgeführt. Abbildung 5.7 zeigt exemplarisch die
Resultate zweier solcher Experimente.
Beim selektiven Lesen (links) werden beide Nachweismuster mittels Frequenzmul-
tiplexing gespeichert. Anschließend wird lediglich Lesepuls L1 eingestrahlt, wel-
cher nur das erwartete horizontal verlaufende Streifenmuster N1 ausliest. Ein stö-
render Übertrag von Kohärenzinformation zwischen beiden Ensembles kann somit
nicht beobachtet werden. Hierbei ist bemerkenswert, dass diese Folgerung nicht
aus der Form des Signalpulses gezogen werden kann. Erst die Bildspeicherung
kodiert die Kohärenzzugehörigkeit als räumliche Bildverteilung (ρ13(ε2) ↔≡,
ρ13(ε2′)↔ ≡), so dass diese Information experimentell zugänglich wird.
Beim selektiven Schreiben (rechts) wird die komplette Kontrollsequenz genutzt,
aber lediglich das vertikal verlaufende Nachweismuster N2 gespeichert. Beim
Ausleseprozess wird wie erwartet nur der zweite Signalpuls detektiert. Ein un-
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Abbildung 5.7: Experimentelle Pulsfolgen zum selektiven Lesen (links) und selektiven
Schreiben (rechts) der Nachweisinformation mittels Frequenzmultiplexing in Pr:YSO.
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gewolltes Auslesen durch den ersten Lesepuls L1 ist aufgrund der Verstimmung
von δνε = 2 MHz fast vollständig unterdrückt. Andere Pulskombinationen wurden
ebenso getestet und lieferten die erwarteten Ergebnisse [138,139].
In den hier vorgestellten Experimenten wurde erstmals die Kombination von
Bildspeicherung und Frequenzmultiplexing genutzt, um die Kapazität eines EIT-
getriebenen Speichermediums zu erhöhen. Die Fähigkeit zum selektiven Lesen und
selektiven Schreiben von Information sind wichtige Eigenschaften eines potentiel-
len Quantenspeichers und konnten erfolgreich demonstriert werden.
5.3 Winkelmultiplexing
Eine weitere Methode zur Erhöhung der Kapazität eines Speichermediums ist das
Winkelmultiplexing, welches sich analog zur klassischen Holographie verstehen
lässt [30, 140]. Hierbei wird ein bildtragender Nachweisstrahl mit einem kohä-
renten Referenzstrahl überlagert und das so entstehende Interferenzmuster als
Amplituden- oder Phasenhologramm in einem geeigneten optischen Medium ge-
speichert. Wird dieses erneut mit dem Referenzstrahl beleuchtet, kann aufgrund
der gespeicherten Phaseninformation der Nachweisstrahl rekonstruiert werden.
Um die Speicherkapazität zu erhöhen, kann der Referenzstrahl unter verschiede-
nen Einfallswinkeln α eingestrahlt werden. Hierdurch entstehen mehrere Interfe-
renzmuster, welche aufgrund der Bragg-Bedingung nur unter dem jeweils gleichen
Winkel wieder ausgelesen werden können [141,142].
Klassische Hologramme erlauben es nicht, zeitliche Pulsverläufe oder gar den
vollständigen Quantenzustand des Lichtes zu speichern [143, 144]. Daher hat
die Kombination von klassischem Winkelmultiplexing und quantenoptischen Spei-
chertechniken, wie EIT, in jüngster Zeit großes Interesse erfahren [113,130,145].
Hierbei wird statt der Bragg-Bedingung die Impulserhaltung zwischen den La-
serfeldern ausgenutzt, um optische Daten winkelabhängig speichern zu können
[131,132]. Die Selektivität der mehrfachen Lichtspeicherung beruht also auf Prin-
zipien der Phasenanpassung und damit auf den Propagationsrichtungen der La-
serpulse. Um diese räumliche Komponente in das Modell der Lichtspeicherung
mit aufzunehmen, müssen die Rabi-Frequenzen um Terme ei~k~r erweitert wer-
den [131]. Hieraus ergibt sich, dass die Amplitude des Signalfeldes bzw. die finale
Ausleseeffizienz gemäß
ηL ∝ d2sinc2(∆k d/2) (5.1)
kritisch von der Phasenfehlanpassung ∆~k =~kN −~kS+~kL−~kSig abhängt [131,132].
Dabei sind ~k die Wellenvektoren der einzelnen Laserfelder und d die Wechselwir-
kungslänge, die in etwa der Kristalldicke entspricht. Vernachlässigt man die mar-
ginalen Unterschiede zwischen den Beträgen der einzelnen Wellenvektoren (dies
ist wegen νopt  νHFS gut erfüllt), lässt sich die Phasenfehlanpassung aus einfa-
chen geometrischen Überlegungen zu ∆k = 4sin(α/2) sin(∆α/2) herleiten. Dabei
ist α der Winkel zwischen Schreib- und Nachweispuls, ∆α beschreibt hingegen ei-
ne mögliche Winkelverstimmung beim Ausleseprozess, d.h. zwischen Schreib- und
Lesepuls. Eine Abschätzung der Winkelselektivität nach (5.1) zeigt, dass bereits ab
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∆α ≈ 0,5◦ Ausleseeffizienzen von wenigen Prozent vorliegen. Dies deckt sich mit
experimentellen Messungen des Winkelmultiplexings bei der Speicherung einfa-
cher Lichtpulse von Zhai et al., welche unter ähnlichen Bedingungen in Pr:YSO
durchgeführt wurden [131,132]. Die im Rahmen der vorliegenden Arbeit gewähl-
te Winkelverstimmung von α2 − α1 = 1, 2◦ ist somit ausreichend, um ein unbeab-
sichtigtes Auslesen der nicht-adressierten Kohärenz zu vermeiden.
Im Folgenden wird die mehrfache, EIT-getriebene Speicherung von Lichtpulsen
bzw. Bildern mittels Winkelmultiplexing in Pr:YSO vorgestellt. Dabei wird exem-
plarisch auf die Speicherung von zwei Nachweispulsen eingegangen.
5.3.1 Präparation des Mediums
Im Gegensatz zum Frequenzmultiplexing wird beim Winkelmultiplexing nicht in
unterschiedlichen Frequenzkanälen gespeichert. Die simultane Speicherung ver-
schiedener Bilder erfolgt unter verschiedenen Winkeln in einem einzelnen Fre-
quenzensemble. Analog zu Kapitel 4.1.3 wird eine Präparationssequenz aus je-
weils einem Pumppuls (PP = 5, 8mW, τP = 84ms), einem Rückpumppuls (PR =
27, 4mW, τR = 1, 25ms) und einem Säuberungspuls (PSa¨ub. = 2,8 mW, τSa¨ub. =
1, 5ms) aus dem Strahlengang Kontroll 1 verwendet. Die relativen Frequenzen
sind unverändert, so dass sich das bekannte Absorptionsspektrum (s. Abb. 4.4)
mit dem präparierten Λ-System in Ensemble ε2 ergibt [138].
5.3.2 Experimenteller Nachweis des Winkelmultiplexings
Um mehrere Lichtpulse mittels EIT-getriebenem Winkelmultiplexing zu speichern,
sind Kontrollstrahlen notwendig, welche die Nachweisstrahlen unter verschiede-
nen Winkeln im Kristall treffen. Dies ist mit dem in Kapitel 3.3.2 beschriebenen
Aufbau der reellen Abbildung möglich, welcher im Folgenden verwendet wird. Die
Winkel der Strahlengänge Kontroll 1 und Kontroll 2 zur Nachweisachse betragen
außerhalb des Kristalls α1 ≈ 1,5◦ bzw. α2 ≈ 2,7◦.
Die genutzte Pulssequenz zur mehrfachen Lichtspeicherung mittels Winkelmul-
tiplexing ist in Abbildung 5.8 dargestellt. Im ersten Schritt wird, analog zu den
bisherigen Experimenten, der Nachweispuls N1 aus Strahlengang Nachweis 1 mit-
tels des Schreibpulses S1 aus Strahlengang Kontroll 1 in die Grundzustandskohä-
renz ρ13(α1) transformiert. Anschließend wird Nachweispuls N2 aus Strahlengang
Nachweis 2 von Schreibpuls S2 gespeichert. Da S2 Strahlengang Kontroll 2 ent-
stammt, wird beim zweiten Speicherprozess aufgrund des anderen Winkels die
Grundzustandskohärenz ρ13(α2) aufgebaut. Beide Speicherprozesse finden also
im selben Frequenzensemble ε2 statt. Die Nettokohärenz ergibt sich somit als Su-
perposition beider Einzelkohärenzen. Des Weiteren folgt daraus, dass alle Kon-
trollpulse S1, S2, L1, L2 identische Frequenzen von ∆νK1,K2 = 2,8 MHz und alle
Nachweispulse N1, N2 eine Frequenz von ∆νN1,N2 = 13MHz aufweisen. Weitere
Pulsparameter können Abbildung 5.8 entnommen werden.
Zur Erhöhung der Speicherzeit wird analog zum Frequenzmultiplexing (s.
Abb. 5.6) eine Rephasierungssequenz aus zwei HF-pi-Pulsen genutzt (nicht in
Abb. 5.8 gezeigt). Die gesamte Pulsfolge ist so aufgebaut, dass die Speicherzeit
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Abbildung 5.8: Experimentelle Pulsfolge zur mehrfachen Lichtspeicherung mittels Winkel-
multiplexing in Pr:YSO. Die Rephasierung verläuft analog zu Abbildung 5.6 und ist nicht
eingezeichnet. Zur Bildspeicherung wurde den Nachweispulsen zueinander orthogonale
Streifenmuster (Masken) aufgeprägt. Der Zeitraum zur Detektion des rücktransformierten
Bildes (CCD) ist hellblau hinterlegt.
für beide Speicherprozesse ∆t = 550µs beträgt, und somit dem ersten ausgepräg-
ten Maximum der DZS (s. Abb. 4.8) entspricht. Durch den Lesepuls L1, welcher
unter einem Winkel α1 ≈ 1, 5◦ einläuft, wird die Kohärenz ρ13(α1) in den ersten
Signalpuls rücktransformiert. Anschließend wird durch Lesepuls L2 (α ≈ 2, 7◦)
die Kohärenz ρ13(α2) ausgelesen. Die resultierenden Signalpulse tauchen zu den
erwarteten Auslesezeitpunkten auf und weisen Effizienzen von η1 = 0,47 % und
η2 = 0,26 % auf. Diese fallen im Vergleich zum Frequenzmultiplexing deutlich
geringer aus. Ursache hierfür ist die unbeabsichtigte Wechselwirkung der Kohä-
renzen mit jeweils einem Kontrollpuls des nicht beteiligten Strahlenganges. Um
diesen „Lösch“-Effekt [130] zu minimieren, werden für die relevanten Kontroll-
pulse S2 und L1 niedrigere Intensitäten verwendet (s. Abb. 5.8).
Zum Nachweis der Bildspeicherung wird den Pulsen N1 und N2 ein horizonta-
les (≡) bzw. ein vertikales ( ≡) Streifenmuster aufgeprägt (Liniendicke im Kristall:
30µm). Das ausgelesene Bild wird von der CCD-Kamera detektiert, deren Belich-
tungszeit mit 23µs beide Signalpulse umfasst. Es ergibt sich die erwartete Überla-
gerung beider Einzelbilder (s. Abb. 5.8 rechts).
Um die Selektivität des Lese- bzw. des Schreibprozesses zu untersuchen, wer-
den analog zum Frequenzmultiplexing, Experimente mit jeweils nur einem Lese-
puls bzw. einem Nachweispuls durchgeführt (s. Abb. 5.9).
Beim selektiven Lesen (links) werden wie zuvor beide Nachweismuster ≡ und ≡
unter den Winkeln α1 bzw. α2 gespeichert. Um nur eines der Bilder wieder auszu-
lesen, wird anschließend nur Lesepuls L1 eingestrahlt. Wie erwartet wird lediglich
Muster ≡ detektiert (CCD). Obwohl die Speicherung im selben Ensemble ε2 statt-
findet, kann kein Kohärenzübertrag während ∆t beobachtet werden.
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Abbildung 5.9: Experimentelle Pulsfolgen zum selektiven Lesen (links) und selektiven
Schreiben (rechts) der Nachweisinformation mittels Winkelmultiplexing in Pr:YSO.
Beim selektiven Schreiben (rechts) wird die komplette Kontrollsequenz genutzt,
aber lediglich das vertikal Muster ≡ gespeichert. Beim Ausleseprozess wird wie er-
wartet nur der zweite Signalpuls detektiert. Ein ungewolltes Auslesen durch den
ersten Lesepuls L1 ist aufgrund der vergleichsweise großen Winkelverstimmung
von ∆α= 1, 2◦ unterdrückt. Sowohl Schreib- als auch Leseprozess sind somit win-
kelselektiv. Andere Kombinationen von Schreib- und Lesepulsen wurden ebenso
getestet und lieferten die erwarteten Ergebnisse [138,139]
Die hier präsentierten Experimente demonstrieren erstmals das Potential der
Kombination von Bildspeicherung und Winkelmultiplexing zur Steigerung der Ka-
pazität eines EIT-getriebenen Speichermediums.
5.4 Kombiniertes Frequenz- und Winkelmultiplexing
Der naheliegendste Schritt zu einer weiteren Erhöhung der Speicherkapazität ist
die Kombination von Frequenz- und Winkelmultiplexing. Die hierzu notwendi-
ge Präparation des Mediums entspricht der in Kapitel 5.2.1 vorgestellten Puls-
folge zur Erzeugung zweier spektral isolierter Λ-Systeme. Für eine vollständige
Beschreibung der hier genutzten Präparationssequenz sei auf [138] verwiesen.
Die Ergebnisse der Lichtspeicherung durch kombiniertes Frequenz- und Win-
kelmultiplexing sind in Abbildung 5.10 dargestellt. Es werden insgesamt vier
Nachweispulse N1...N4 gespeichert. Dabei verläuft die Speicherung von N1
(∆νN1 = 13 MHz) und N2 (∆νN2 = 15 MHz) durch die Schreibpulse S1 (∆νS1 =
2, 8MHz) und S2 (∆νS1 = 4,8 MHz) wie beim reinen Frequenzmultiplexing. Es
werden die Grundzustandskohärenzen ρ13(α1,ε2) und ρ13(α1,ε2′) aufgebaut. An-
schließend werden die Nachweispulse N3 (∆νN3 = 13 MHz) und N4 (∆νN4 =
15 MHz) durch die Schreibpulse S3 (∆νS3 = 2, 8MHz) und S4 (∆νS4 = 4, 8MHz)
66
5.4. Kombiniertes Frequenz- und Winkelmultiplexing
0
20
40
60
0
10
20
30
0
2
4
6
-10 0 10 20 30 40 50 60 530 540 550 560 570 580 590 600
0
2
4
6
P K1
[m
W]
P K2
[m
W]
P N
1
[m
W]
x2000
P N
2
[m
W]
Zeit t [µs]
x2000
Kontroll 1
Nachweis 1
Nachweis 2
S1 S2 L1 L2
N1 N3
Kontroll 2S3 S4 L3 L4
N2 N4
Abbildung 5.10: Simultane Speicherung von vier Lichtpulsen mittels kombiniertem
Frequenz- und Winkelmultiplexing in Pr:YSO. Die Rephasierung verläuft analog zu Abbil-
dung 5.6 und ist nicht eingezeichnet.
unter einem anderen Winkel, d.h. per Winkelmultiplexing, gespeichert. Es werden
die Grundzustandskohärenzen ρ13(α2,ε2) und ρ13(α2,ε2′) aufgebaut.
Wie zuvor werden HF-Rephasierungspulse (nicht in Abb. 5.10 gezeigt) ein-
gesetzt, um die Speicherzeit zu verlängern. Nach ∆t = 550µs werden die Le-
sepulse L1...L4 eingestrahlt, um die Kohärenzen in die Signalpulse zurück zu
transformieren. Die relative Frequenz eines Lesepulses ist dabei identisch zu der
des jeweils entsprechenden Schreibpulses. Erwartungsgemäß werden vier Signal-
pulse detektiert, welche allerdings sehr geringe Effizienzen von η1 = 0,039 %,
η2 = 0,051 %, η3 = 0, 013% und η4 = 0,008 % aufweisen. Dies ist auf die unbeab-
sichtigte Wechselwirkung einer jeden Kohärenz mit nun drei intensiven Kontroll-
pulsen vor dem Ausleseprozess zurückzuführen (vgl. Kap. 5.2, 5.3). Des Weiteren
fällt auf, dass die ersten beiden Signalpulse deutlich stärker als die Letzteren sind.
Dies kann auf den kleineren Winkel α1 zurückgeführt werden, unter dem N1 und
N2 gespeichert wurden. Der Strahlüberlapp ist hier besser, so dass sich eine effizi-
entere Konversion in die Kohärenzen ρ13(α1,ε2) bzw. ρ13(α1,ε2′) ergibt.
Das hier vorgestellte Experiment nutzt erst das Frequenzmultiplexing, um die
Pulse N1, N2 und dann das Winkelmultiplexing, um N3 und N4 zu speichern.
Experimente mit vertauschter Multiplexing-Reihenfolge sind ebenso denkbar und
wurden auch durchgeführt [138]. Diese liefern vergleichbare Speichereffizienzen,
welche aufgrund der obigen Argumentation in ihrer Abfolge vertauscht sind.
Wegen der geringen Signalstärke gestaltet sich die Bildspeicherung im Falle
des kombinierten Frequenz- und Winkelmultiplexings schwierig [138]. Dennoch
konnte anhand der hier vorgestellten Resultate prinzipiell nachgewiesen werden,
dass sich die Kombination beider Multiplexing-Techniken zu einer weiteren Erhö-
hung der Speicherkapazität eignet.
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Kapitel 6
Reduktion der Dekohärenz
mittels externer Magnetfelder
Ein zentrales Ziel dieser Arbeit ist es, die Speicherzeit in Lichtspeicherexperimen-
ten um mehrere Größenordnungen zu erhöhen, und das Limit der Besetzungsle-
bensdauer der Hyperfeinzustände von T1 ∼ 100 s zu erreichen.
In Kapitel 4 wurde bereits die erfolgreiche Verlängerung der Speicherzeit durch
Rephasierung mittels HF-Anregungen diskutiert. Die Speicherzeit war durch die
Kohärenzzeit von 500µs beschränkt. Im Gegensatz zur reversiblen Dephasierung
strahlender Dipole, handelt es sich bei der Dekohärenz jedoch um stochasti-
sche Phasenstörungen. Diese werden in Pr:YSO vorwiegend durch magnetische
Dipol-Dipol-Wechselwirkungen zwischen den Pr3+-Ionen und den umgebenden
Y3+-Ionen der Wirtsmatrix verursacht. Die Reduktion der dekohärenten Spinfluk-
tuationen, und damit die Verlängerung der Kohärenzzeit, ist durch folgende Maß-
nahmen möglich:
1. Durch ein externes statisches Magnetfeld ~Bex t können die Kernspins ausge-
richtet werden. Hierdurch werden schnelle Spin-Rekonfigurationen der Y3+-
Ionen reduziert, welche zu fluktuierenden Magnetfeldern an den Orten der
Pr3+-Ionen führen. Werden Betrag und Richtung von ~Bex t geeignet gewählt,
werden die Hyperfeinniveaus der Pr3+-Ionen derart Zeeman-verschoben, dass
die Resonanzfrequenzen bestimmter Übergänge in erster Ordnung keine Ab-
hängigkeit von externen Magnetfeldern aufweisen. Dadurch werden die ma-
gnetischen Wechselwirkungen zwischen den Pr3+-Ionen und der Wirtsmatrix
reduziert. Die Präparation des Systems mittels geeigneter Magnetfelder ist als
ZEFOZ-Technik (engl. Zero f irst order Zeeman shift) bekannt. In Kapitel 6.2
wird die Anwendung dieser Technik zur Verlängerung der Kohärenzzeiten in
Pr:YSO diskutiert.
2. Ist die Rekonfiguration der Y3+-Kernspins durch die ZEFOZ-Technik ausrei-
chend verlangsamt, kann das resultierende Magnetfeld an den Orten der Pr3+-
Ionen über kurze Zeiträume als konstant angenommen werden. Dies ermög-
licht die weitere dynamische Kontrolle der Kohärenzen. Bei der dynamischen
Dekohärenzkontrolle (DD) werden lange Sequenzen von Rephasierungspulsen
mit ausreichend schneller Repetitionsrate genutzt. Hierdurch kann das relevan-
te Quantensystem effektiv von induzierten Phasensprüngen entkoppelt wer-
den. Die Anwendung von DD im ZEFOZ-präparierten Medium zur weiteren
Verlängerung der Kohärenzzeiten wird in Kapitel 6.3 vorgestellt.
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6.1 Raman-Heterodyn-Spektroskopie
Bei der Lichtspeicherung wird die Nachweisinformation als kohärente Super-
position zweier Grundzustands-Hyperfeinniveaus gespeichert. Die Untersuchung
der Zeeman-aufgespaltenen Hyperfeinübergänge ist für diese Arbeit daher von
besonderer Bedeutung. Dies wird durch die Technik der Raman-Heterodyn-
Spektroskopie (RHS) ermöglicht. Die RHS ist eine etablierte Spektroskopiemetho-
de im Bereich der seltenerd-dotierten Festkörper [63,146–150]. Sie basiert auf der
überhöhten Raman-Streuung optischer Strahlung an einer induzierten Kohärenz.
|1⟩
|3⟩
|2⟩
�Pump
�Pump-�13
HF-induzierte
Kohärenz
�Pump
Abbildung 6.1: Kohärente Raman-
Streuung im Dreiniveausystem.
Die Zustände |1〉 und |3〉 (s. Abb. 6.1) stel-
len hierbei die zu untersuchenden Hyperfeinni-
veaus des elektronischen Grundzustandes 3H4
im verwendeten Medium Pr3+:Y2SiO5 dar. Der
angeregte Zustand |2〉 entspricht einem be-
liebigen Zustand des elektronisch angeregten
Niveaus 1D2. Durch hochfrequente Magnetfel-
der der Frequenz ωHF = ω13 kann eine ko-
härente Superposition zwischen den Grundzu-
ständen erzeugt werden. Wird nun ein Pump-
Laserfeld der Frequenz ωPump auf dem Über-
gang |1〉↔ |2〉 eingestrahlt, kommt es zur
Raman-Streuung an der präparierten Kohä-
renz ρ13. Es entsteht Stokes-Strahlung der Frequenz ωSt =ωPump −ω13.
Im Gegensatz zur klassischen Raman-Streuung, bei der lediglich ein Lichtfeld
genutzt wird, ist das gestreute Licht hier kohärent zum Pumpfeld. Darüber hinaus
kommt es aufgrund der hohen Intensität des Laserfeldes zur induzierten Raman-
Streuung, so dass das Stokes-Licht das Medium gerichtet verlässt. Das Stokes-Licht
kann somit als Schwebung mit dem Pump-Licht detektiert werden (Heterodyn-
Detektion s. Kap. 6.1.2). Die Schwebungsfrequenz |ωPump −ωSt | entspricht dabei
gerade der Frequenz ω13 des zu spektroskopierenden Übergangs |1〉↔ |3〉.
Es sei angemerkt, dass es durch Kopplung des Pumpfeldes an Zustand |3〉 und
an ein weiteres virtuelles Niveau oberhalb von |2〉 im Allgemeinen auch zur Erzeu-
gung von Anti-Stokes-Licht der Frequenz ωAS =ωPump+ω13 kommt. Allerdings ist
dessen Intensität aufgrund der nicht-resonanten Kopplung deutlich schwächer. Im
realen Medium existieren aber weitere angeregte Niveaus, so dass in Kombinati-
on mit der inhomogenen Verbreiterung des optischen Übergangs, meist doch eine
Anti-Stokes-Komponente detektiert wird. Diese trägt mit der Schwebungsfrequenz
von |ωPump −ωAS|=ω13 ebenfalls zur Heterodyn-Detektion bei.
6.1.1 Theorie der kohärenten Raman-Streuung
Im Folgenden soll die Stärke des Raman-Signals für den Stokes-Fall (ωRaman <
ωPump) in Abhängigkeit der relevanten atomaren sowie Laser- und HF-Parameter
berechnet werden. Für eine umfassende Darstellung sei auf [147] verwiesen.
Entscheidend für die Intensität der Stokes-Strahlung ist die Größe der Kohä-
renz ρ23, welche durch den Streuprozess auf dem optischen Übergang |2〉 ↔ |3〉
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aufgebaut wird. Diese wirkt sich infolge der mit ihr verknüpften oszillierenden Po-
larisation PSt = Nµ23ρ23, mit der Teilchendichte N und dem Übergangsmatrixele-
ments µ23, als Quelle des Stokes-Feldes aus. Aus den Maxwellschen Gleichungen
kann dann dessen Intensität abgeleitet werden.
Durch die Liouville-von-Neumann Gleichung (2.16) wird die zeitliche Entwick-
lung der Besetzungen sowie der Kohärenzen im System beschrieben. Der Wechsel-
wirkungsoperator ist dabei durch die beiden Felder
EPump = 12
E0ei(ωPump t−kPumpz)+ c.c. (6.1a)
BHF = 12
B0eiωHF t + c.c. (6.1b)
bestimmt. Die Wellenlänge des HF-Magnetfeldes ist viel länger als die Wechsel-
wirkungslänge im Kristall. Daher wurde in Gleichung (6.1b) der räumliche Pha-
senfaktor kHFz vernachlässigt. Analog zu (2.4) ergibt sich der Hamiltonoperator Hˆ
des Systems aus den ungestörten Energien 〈i|Hˆ0| j〉 = ħhωiδi j sowie dem Wechsel-
wirkungsoperator Vˆ =−µ12EPump −µ13BHF :
Hˆ = Hˆ0+ Vˆ = ħh
 ω1 ΩPump cos(ωPump t) ΩHF cos(ωHF t)Ω∗Pump cos(ωPump t) ω2 0
Ω∗HF cos(ωHF t) 0 ω3
 (6.2)
Hierbei sind ΩPump =−µ12EPump/ħh sowie ΩHF =−µ13BHF/ħh die Rabi-Frequenzen.
Durch Transformation in ein rotierendes Bezugssystem und Anwendung der
Drehwellennäherung (RWA, s. Kap. 2.1) erhält man ein System aus sechs ge-
koppelten Differentialgleichungen, welches sich formal integrieren lässt. Die stö-
rungstheoretische Entwicklung bis zur zweiten Ordnung liefert dann im statio-
nären Fall (t →∞) einen Beitrag für die gesuchte Kohärenz des Stokes-Übergangs
|2〉↔ |3〉 [147,150]:
ρ
(2)
23 =
ΩHF/2Ω∗Pump/2 (ρ
(0)
33 −ρ(0)11 )
(i∆HF + γ31)(i(∆Pump −∆HF)− γ23) −
ΩHF/2Ω∗Pump/2 (ρ
(0)
22 −ρ(0)11 )
(i∆HF − γ21)(i(∆Pump −∆HF)− γ23)
(6.3)
Hierbei wurden die Verstimmungen ∆HF = ω31 −ωHF , ∆Pump = ω21 −ωPump so-
wie die Dekohärenzraten γi j, welche durch (2.18) definiert sind, genutzt. Der ers-
te Term beschreibt den Kohärenztransfer aus dem HF-Übergang |1〉 ↔ |3〉 nach
ρ23, der zweite Term den Übertrag auf dem Laser-Übergang |1〉 ↔ |2〉. Da die
optischen Kohärenzzeiten (1/γ21) im Allgemeinen deutlich kürzer als die magne-
tischen (1/γ31) sind, und beim optischen Übergang über eine viel größere inhomo-
gene Verbreiterung gemittelt werden muss, kann der zweite Term vernachlässigt
werden. Im resonanten Fall (∆Pump,HF = 0) ergibt sich nach der Rücktransformati-
on ins stationäre Koordinatensystem:
ρ23 ∝ EPumpBHFµ12µ13(ρ(0)33 −ρ(0)11 )ei(ωPump−ωHF )t (6.4)
Die Kohärenz hängt somit linear von der anfänglichen Besetzungsdifferenz des
HF-Übergangs ab. Des Weiteren steigt ρ23 proportional zu den Feldstärken EPump,
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BHF sowie den Dipolübergangsmomenten µ12, µ13 und oszilliert mit der Frequenz
des Stokes-Übergangs ωSt =ωPump−ωHF . Mit der hieraus resultierenden Polarisa-
tion PSt = Nµ23ρ23(t) = P0eiωSt t lässt sich aus den Maxwellschen Gleichungen die
Feldstärke des Stokes-Lichtes ableiten:
ESt =
Lµ0ω
2
St
2ikSt
· PSt (6.5)
Dabei wurde ein nicht-leitendes, nicht-magnetisches und ungeladenes Medium
angenommen. L ist die Länge des Mediums und µ0 die Vakuumpermeabilität. Die
Berechnung für den Anti-Stokes-Fall verläuft analog.
6.1.2 Heterodyn-Nachweis
Da das an der Kohärenz ρ13 Raman-gestreute Licht (ERaman = ESt bzw.EAS) kohärent
zur Pump-Strahlung EPump ist, kann es mittels Heterodyn-Detektion nachgewiesen
werden. Hierzu wird die Intensität der überlagerten Felder gemessen:
IGes. ∝ 12 |EPump + ERaman|
2 =
1
2

|EPump|2︸ ︷︷ ︸
a
+ |ERaman|2︸ ︷︷ ︸
b
+EPumpE ∗Raman+ ERamanE ∗Pump︸ ︷︷ ︸
c

(6.6)
Die Terme a und b führen lediglich zu einem konstanten Untergrund. Der Interfe-
renzterm c oszilliert hingegen mit der Schwebungsfrequenz ωPump −ωRaman, wel-
che im genutzten Medium den Hyperfeinabständen im Bereich von ω13 ∼ 10 MHz
entspricht. Dieses Signal kann mit einer Photodiode ausreichender Bandbreite de-
tektiert werden. Durch Einsetzen von (6.4) und (6.5) ergibt sich die Intensität des
Raman-Signals:
Ic ∝ E 2PumpBHFµ12µ13µ23(ρ(0)33 −ρ(0)11 )e−i(ωPump−ωRaman)t + c.c. (6.7)
Aufgrund der Abhängigkeit von µ13BHF ist Ic direkt proportional zur Rabi-
Frequenz ΩHF des hochfrequenten Magnetfeldes. Liegt eine Verstimmung vor, so
muss allerdings die effektive Rabi-Frequenz Ωe f fHF =
p
Ω2HF +∆
2
HF zur Berechnung
herangezogen werden. Die Amplitude nimmt dann gemäß ΩHF/Ω
e f f
HF mit der Ver-
stimmung ab. Diese Abhängigkeit erlaubt es, die Lage der Hyperfeinniveaus mit-
tels eines festfrequenten Laserfeldes und eines verstimmten HF-Magnetfeldes zu
spektroskopieren [147,150].
Die in diesem Kapitel präsentierten Experimente basieren alle auf der
Heterodyn-Detektion von kohärent Raman-gestreutem Licht. Dazu wird aus-
schließlich der Strahlengang Kontroll 1 verwendet, welcher über den Spiegel
S1 auf die Photodiode PD2 (Thorlabs PDA155-EC) geleitet wird (s. Abb. 3.1). Die
relative Frequenz des Kontrollstrahls spielt innerhalb der inhomogenen Linien-
breite des optischen Übergangs 3H4↔ 1D2 keine Rolle, da es immer ein Ensemble
gibt, das resonant getrieben wird. Die hochfrequenten Magnetfelder werden, wie
in Kapitel 3.5.3 beschrieben, mittels Arbiträr-Funktionsgeneratoren erzeugt.
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Für die hier durchgeführten Experimente ist die präzise Bestimmung der Am-
plitude des Raman-Signals wichtig. Da das Raman-gestreute Licht vom viel inten-
siveren Pumplicht überlagert wird, und außerdem Informationen über Amplitude
und Phase der untersuchten Kohärenz trägt, bietet sich eine phasenempfindliche
Detektion mittels eines Lock-In-Verstärkers an. Dieser demoduliert das Photodi-
odensignal mittels des Referenzsignals des Funktionsgenerators und gibt Span-
nungen proportional zur Amplitude und Phase des Schwebungssignals aus. Diese
werden mittels einer A/D-Wandlerkarte (NI PCIe 6363) erfasst und im Messrech-
ner verarbeitet. Einen detaillierten Überblick über die Signalerfassung mittels des
hier genutzten Lock-In-Verstärkers (Zurich Instruments ZI HF2LI) ist in [151] zu
finden.
6.1.3 Spektroskopie der Zeeman-Aufspaltung
Die RHS findet parallel in mehreren Ensembles des optisch inhomogen verbreiter-
ten Pump-Übergangs (Γoptinhom ≈ 7GHz) statt. Da die Streuprozesse aber jeweils zum
Pumplicht kohärente Stokes- bzw. Anti-Stokes-Felder mit identischen Frequenzen
erzeugen, ist die Auflösung der RHS nicht durch Γoptinhom limitiert. Auch Frequenz-
fluktuationen des Lasers ∆νF lukt. wirken sich aufgrund der kohärenten Streuung
nicht auf das Schwebungssignal (6.7) aus. Bei hinreichend langsamer Verstim-
mung der Hochfrequenz ist die Genauigkeit der RHS daher lediglich durch die
inhomogene Verbreiterung der Hyperfeinübergänge limitiert, welche im magnet-
feldfreien Fall bei ca. ΓHFSinhom ∼ 30kHz liegt (s. Kap. 1.4). Die RHS ermöglicht daher
eine einfache, direkte und hochauflösende Untersuchung der HFS, welche mit rein
optischen Methoden kaum zu erreichen ist.
Abbildung 6.2 zeigt experimentell ermittelte Raman-Heterodyn-Spektren der
HFS des elektronischen Grundzustandes 3H4 in Abhängigkeit externer statischer
Magnetfelder. Dazu wurde das supraleitende Hochfeldspulensystem (s. Kap. 3.5.2)
genutzt. Das Magnetfeld wurde für jeweils eine Raumrichtung von 0 bis 1000 G
in 10 G-Schritten erhöht, während die beiden anderen räumlichen Komponenten
auf 0G festgelegt wurden. Die Hochfrequenz wurde während einer Sekunde von
1 bis 20MHz durchgestimmt. Pro Frequenzintervall wurden 2500 Datenpunkte
aufgenommen.
Für B = 0 werden die zwei entarteten Hyperfeinübergänge | ± 1
2
〉↔ |± 3
2
〉 und
| ± 3
2
〉↔ |± 5
2
〉 detektiert, deren Resonanzen bei ∆νHF = 10, 2MHz und ∆νHF =
17, 3MHz liegen (s. Kap. 1.3.2.1). Wird das externe Magnetfeld angelegt, kommt
es aufgrund des Zeeman-Effekts zur Aufspaltung der zuvor entarteten Niveaus in
vier Spektrallinien. Bei hohen Feldstärken ist deutlich der nichtlineare Charak-
ter der Zeeman-Verschiebung zu erkennen. Es treten wiederholt Bereiche auf, bei
denen sich Spektrallinien einander annähern, aber nicht kreuzen. Diese Konfigu-
rationen sind für die späteren Experimente zur Reduzierung von dekohärenten
Einflüssen von besonderem Interesse (s. Kap. 6.2).
Neben der nichtlinearen Zeeman-Verschiebung ist bei hohen Feldstärken auch
eine beginnende Aufspaltung der Spektrallinien aufgrund der magnetischen Lagen
A und B erkennbar (s. Kap. 1.3.2.2). Dies deutet darauf hin, dass die C2-Achse des
Kristalls nicht perfekt kollinear zur z-Achse des Magnetfeldes ausgerichtet ist. Das
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Abbildung 6.2: Raman-Heterodyn-Spektren der Zeeman-aufgespaltenen HFS des elektroni-
schen Grundzustandes 3H4. Es wurde jeweils eine Feldkomponente variiert, während die
anderen Komponenten auf konstant 0G gehalten wurden. Die experimentellen Daten (Hin-
tergrund) sind mit berechneten Punkten (+: magn. Lage A, ×: magn. Lage B) überlagert.
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Magnetfeld bricht somit die Kristallsymmetrie beider magnetischer Einbaulagen.
Bx (Sp2)
Laser
C2-Achse
Pr:YSO
By (Sp1)
Bz (Sp3)
Abbildung 6.3: Orientierung
des Koordinatensystems (Sp:
Spule)
Das hier genutzte Koordinatensystem ist in Ab-
bildung 6.3 dargestellt und wurde so gewählt, dass
es mit den Arbeiten von Lovri´c et al. zur spektrosko-
pischen Bestimmung der Quadrupol- und Zeeman-
Parameter der HFS übereinstimmt [50, 152]. Die
Orientierung unterscheidet sich von vorigen Arbei-
ten, bei denen ~By möglichst parallel zur C2-Achse
gewählt wurde [58,122,151].
Auf Basis der in [50] bestimmten spektroskopi-
schen Parameter (s. auch Anhang A) und der in Ka-
pitel 1.3.2.2 eingeführten theoretischen Beschrei-
bung, kann die energetische Lage der Hyperfein-
niveaus berechnet werden. Dies wurde exemplari-
sche für 20 Feldstärken durchgeführt. Die Ergeb-
nisse sind in Abbildung 6.2 für die magnetische La-
ge A (+) und für die magnetische Lage B (×) den experimentellen Spektren über-
lagert. Trotz des komplizierten, nichtlinearen Verlaufs der Zeeman-Aufspaltung
wird eine außerordentlich gute Übereinstimmung zwischen Experiment und be-
rechneten Daten beobachtet. Selbst die geringe Verzweigung der magnetischen
Lagen bei hohen Feldstärken wird korrekt wiedergegeben.
Neben dem hier spektroskopierten Grundzustand können ebenso die Hyper-
feinübergänge innerhalb des angeregten Zustandes 1D2 untersucht werden. Ent-
sprechende Experimente wurden durchgeführt und stimmen ebenfalls sehr gut mit
der Theorie überein [122].
Die hier präsentierten Resultate stellen die bislang hochauflösendste Spektro-
skopie der magnetfeldabhängigen HFS von Pr3+:Y2SiO5 dar. Die RHS wird später
dazu genutzt optimale Feldkonfigurationen zur Verlängerung von Kohärenzzeiten
zu verifizieren (s. Kap. 6.2.5).
6.2 Reduktion der Dekohärenz mittels
externer Magnetfelder
Ziel der in diesem Abschnitt präsentierten Experimente ist der Erhöhung der Ko-
härenzzeit mittels externer, statischer Magnetfelder. Diese sollen die Pr3+-Ionen
unempfindlicher gegenüber äußeren Spinfluktuationen machen. Zwar lassen sich
solche ZEFOZ-Konfigurationen theoretisch berechnen [50, 58], allerdings führen
Untergrundfelder und Verkippungen des Kristalls bezüglich der Spulen zu nicht
vernachlässigbaren Abweichungen [152]. Eine experimentelle Optimierung des
Magnetfeldes zur Steigerung der Kohärenzzeit ist daher zwingend erforderlich.
Da die HFS der Pr3+-Ionen unter Einfluss eines externen Magnetfeldes deut-
lich komplexer ist als im feldfreien Fall, kann die Kohärenzzeit nicht mittels der
in Kapitel 4.3 vorgestellten Lichtspeicherexperimente auf Basis von EIT gemes-
sen werden. Hierzu wäre eine Anpassung der Präparationssequenz notwendig.
Dies ist allerdings aufgrund der deutlich erhöhten Anzahl möglicher Übergänge
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(2× 36 Übergänge für B 6= 0 statt nur 9 Übergänge für B = 0) und der im Allge-
meinen unbekannten Oszillatorstärken analytisch kaum möglich. Zur Charakteri-
sierung der Kohärenzeigenschaften des Mediums wird daher eine Technik benö-
tigt, welche nicht auf ein kompliziertes Präparationsverfahren angewiesen ist. Dies
leistet die Methode der Spinechos, welche im Rahmen dieser Arbeit implementiert
wurde und nun vorgestellt wird.
6.2.1 Spinechos
Der prinzipielle Ablauf eines Zwei-Puls-Spinecho-Experiments ist in Abbildung 6.4
dargestellt. Im ersten Schritt wird über eine Zeitdauer von mehreren Millisekun-
den ein festfrequenter Laserpuls (∆νPump = 0MHz) eingestrahlt. Durch optisches
Pumpen werden so in mehreren Ensembles die Grundzustands-Hyperfeinniveaus
entleert (s. auch Abb. 4.2 links). Betrachtet man lediglich eines der adressierten
Ensembles, so lässt sich die Besetzungsdifferenz auf dem zu untersuchenden Hy-
perfeinübergang im Bild der Blochkugel [153] als nach unten gerichteter Bloch-
vektor interpretieren (s. Abb. 6.4 unten). Im nächsten Schritt wird durch einen
resonanten HF-Puls der Pulsfläche A = pi
2
die Besetzung in eine kohärente Su-
perposition beider Hyperfeinniveaus überführt. Auf der Blochkugel entspricht dies
einer Rotation des Vektors um pi
2
in die Äquatorialebene. Da die Bandbreite der
HF-Pulse (τpi ' 10µs) die inhomogene Verbreiterung des Hyperfeinübergangs
(ΓHFSinhom ∼ 30kHz) deutlich übertrifft, sind an diesem Prozess Pr3+-Ionen mit leicht
unterschiedlichen Hyperfein-Übergangsfrequenzen beteiligt. Dies führt zur bereits
in Kapitel 4.2 diskutierten Dephasierung der einzelnen Kohärenzen auf einer Zeit-
skala von Tdeph ≈ 10µs. Die detektierbare Amplitude der Nettokohärenz sinkt. Der
Dephasierungsprozess kann, wie in Kapitel 4.3 demonstriert, durch einen HF-pi-
Puls invertiert werden. Wird dieser nach einer Zeitdauer τ nach dem pi
2
-Puls ein-
gestrahlt, kommt es nach ∆t = 2τ zu einer Refokussierung der Einzelkohärenzen.
Dadurch entsteht wieder eine hohe Nettokohärenz – das sogenannte Spinecho. Die
Detektion des Spinechos erfolgt analog zum vorherigen Abschnitt durch kohärente
Abbildung 6.4: Schematische Darstellung einer Zweipuls-Spinecho-Sequenz. Obere Reihen:
Optische Pulssequenz, HF-Sequenz, Amplitude der erzeugten Netto-Kohärenz. Untere Rei-
he: Dynamik der einzelnen Kohärenzen auf der Blochkugel [153].
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Raman-Streuung mit einem Laserpuls.
Im Gegensatz zur Lichtspeicherung wird also bei der Spinecho-Technik die ini-
tiale Kohärenz nicht auf optischem Wege in einem einzigen Ensemble, sondern
mittels HF-Anregung in neun Ensembles (für B = 0) bzw. 72 Ensembles (für B 6= 0)
simultan erzeugt. Da die HF-Rephasierung und die Detektion des Echos mittels
der kohärenten Raman-Streuung ebenfalls in allen Ensembles parallel stattfindet,
erfordert die Spinecho-Technik keine komplizierte Präparation von spektral iso-
lierten Ensembles wie im Falle von EIT. Das hier vorgestellte Verfahren eignet sich
somit ideal, um auf einfachem und direktem Wege den Einfluss externer Magnet-
felder auf die Kohärenzeigenschaften der HFS in Pr:YSO zu untersuchen.
6.2.2 Dekohärenz in Pr:YSO
Der Wirtskristall Y2SiO5 ist ein Isolator hoher Güte. Elektrische Feldfluktuatio-
nen aufgrund freier Ladungsträger tragen daher nur unwesentlich zur Dekohä-
renz der Hyperfeinniveaus der dotierten Pr3+-Ionen bei [154]. Die Dotierungsio-
nen besitzen allerdings infolge des Kristallfeldes ein permanentes elektrisches Di-
polmoment, welches zudem von deren Anregungszustand abhängt. Wird dieser
durch ein externes optisches Feld geändert, kommt es aufgrund von Dipol-Dipol-
Wechselwirkungen zur Änderung der Resonanzfrequenzen der umgebenden Pr3+-
Ionen. Dieser Effekt kann als optisch „induzierte“ Dekohärenz interpretiert werden
und ist auch als instantane spektrale Diffusion bekannt [155,156].
Ohne externe Anregungen sind vor allem magnetische Wechselwirkungen zwi-
schen den Pr3+-Ionen und den umgebenden Y3+-Ionen für die Dekohärenz verant-
wortlich. Bei Pr3+:Y2SiO5 handelt es sich allerdings um ein intrinsisch rauschar-
mes System. Hierzu tragen sowohl die elektronische Abschirmung der 4 f -Schale
(s. Kap. 1.1) als auch die geringen kernmagnetischen Momente des Wirtskristalls
bei [46].
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Abbildung 6.5: Skizze zum Spingittermodell.
(A ≡ Pr3+; B ≡ Y3+; grau: „frozen core“)
Das Magnetfeld am Ort eines Pr3+-
Ions durch das Nächste-Nachbar-Pr3+-
Ion beträgt BPr = 1,4 G. Dies übersteigt
das entsprechende Feld der Y3+-Ionen
von BY = 0,011 G um mehrere Größen-
ordnungen [157]. Bei Abwesenheit star-
ker externer Felder definieren die Pr3+-
Ionen daher eine lokale Quantisierungs-
achse, an der sich die direkt benachbar-
ten Wirtsionen ausrichten. Dieser Kern
ist in Abbildung 6.5 grau hinterlegt. In-
folge des Zeeman-Effekts kommt es da-
bei zu einer Verschiebung der Energieni-
veaus der Ionen im Kern, wodurch diese
von der weiteren Umgebung entkoppelt werden. Dieser Effekt trägt ebenfalls zu
einer Reduktion von dekohärenten Einflüssen auf die Pr3+-Ionen bei und wird in
der Literatur daher als „frozen core“ bezeichnet [158,159].
Der überwiegende Beitrag zur Dekohärenz entsteht durch magnetische Spin-
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fluktuationen und Spin-Austauschprozesse der umgebenden Y3+-Ionen unterein-
ander. Die Austauschrate für zueinander resonante Y3+-Ionen liegt in der Größen-
ordnung von einigen 10 Hz [65]. Hieraus resultieren zeitlich variierende Magnet-
felder an den Orten der Pr3+-Ionen, welche über den Zeeman-Effekt zu fluktuie-
renden Energieniveaus und somit zur irreversiblen Abnahme einer präparierten
Kohärenz führen. Die mathematische Beschreibung der Zerfallsdynamik kann an-
hand eines Spingittermodells (s. Abb. 6.5) erfolgen, welches im Folgenden kurz
motiviert wird. Für eine ausführliche Betrachtung sei auf [160,161] verwiesen.
Es wird angenommen, dass die relevanten A-Spins (hier: Pr3+) in ein Gitter von
fluktuierenden B-Spins (hier: Y3+) eingebettet sind. Die Dotierungskonzentration
der A-Spins sei hinreichend gering, so dass nur A-B-Dipol-Wechselwirkungen eine
Rolle spielen. Die Spinfluktuationen führen gemäß ω(t) = ω0 +∆ω(t) zur indi-
viduellen Verschiebung der A-Übergangsfrequenzen. Die Spinechoamplitude E als
Maß für die Gesamtkohärenz ergibt sich nach einer Verzögerung von ∆t = 2τ als
zeitliche Mittelung über die Frequenzfluktuationen bei anschließender Mittelung
über das gesamte Gitter:
E(2τ)∼ ¬
exp {i∆ω(2τ)}Zei t¶Git ter (6.8)
Um die Mittelungen durchzuführen, nahmen Herzog et al. an, dass die Frequenz-
verschiebungen ∆ω aufgrund der ständigen Rekonfiguration des B-Gitters einer
zeitlich invarianten Gaußverteilung folgen [161]. Diese wird durch den Rekonfi-
gurationsparameter R beschrieben, welcher invers proportional zur Lebensdauer
einer B-Gitterkonfiguration ist. Des Weiteren wird angenommen, dass der Einfluss
der einzelnen B-Spin-Umgebungen auf die jeweiligen A-Spins identisch ist, so dass
aus (6.8)
E(2τ) = E0 exp

−
γA
R
2
[Rτ− 1+ (1+ Rτ)e−2Rτ]

(6.9)
folgt. Hierbei ist E0 die maximale Echoamplitude und γA das gyromagnetische
Verhältnis eines A-Spins. Fluktuieren die B-Spins im Vergleich zur Zeitskala τ des
Spinechos sehr schnell, so gilt Rτ 1, und (6.9) vereinfacht sich zu:
E(2τ)≈ E0 exp

−

γ2Aτ
R

(6.10)
Sind die Fluktuationen der B-Spins hingegen vergleichsweise langsam (Rτ 1),
beeinflussen während∆t nur wenige unterschiedliche B-Gitterkonfigurationen die
A-Spins. In diesem Fall können die Frequenzverschiebungen ∆ω nicht mehr als
Gaußverteilt angenommen werden. Stattdessen muss eine Lorentzverteilung an-
gesetzt werden [162]. Hieraus folgt [160]:
E(2τ) = E0 exp

−

2τ
TM
2
(6.11)
Der nichtlineare Charakters des Kohärenzzerfalls wird dabei durch die Zeitkon-
stante TM des Phasengedächtnisses und nicht durch die Kohärenzzeit T2 beschrie-
ben [162]. Zwar ist TM aufgrund der vom Blochbild abweichenden, stochastischen
77
Kapitel 6. Reduktion der Dekohärenz mittels externer Magnetfelder
Dynamik prinzipiell von T2 verschieden, dennoch können diese zur groben Ab-
schätzung der Zeitskalen in nullter Näherung gleich gesetzt werden [162]. Im
Rahmen dieser Arbeit ist die Kohärenzzeit T2 einheitlich als Zeitdauer definiert,
nach der die anfängliche Signalamplitude auf den 1/e-Anteil gesunken ist.
6.2.3 Messung der Kohärenzzeit ohne externe Magnetfelder
Die prinzipielle Eignung der Spinecho-Technik zur Bestimmung der Kohärenz-
zeit T2 wird zuerst für den Fall ohne bzw. bei schwachen externen statischen Ma-
gnetfeldern untersucht. Eine entsprechende Messung des Zerfalls einer zwischen
den Grundzuständen | ± 1
2
〉 und | ± 3
2
〉 (∆νHF = 10, 2MHz) präparierten Kohärenz
ist in Abbildung 6.6 links dargestellt. Abhängig von der äußeren Situation wer-
den wie im Falle der Lichtspeicherung (s. Abb. 6.6 rechts) zwei charakteristische
Zerfallsdynamiken beobachtet. Liegt ein schwaches Hintergrundfeld vor, kommt
es über die Echoverzögerung 2τ hinweg zu der bereits in Kapitel 4.3 beobachteten
zeitlichen Oszillation der Signalamplitude (–◦–). Diese ist bei der Spinechotech-
nik allerdings weniger prägnant ausgeprägt. Gründe hierfür sind einerseits die
im Falle der Spinechos deutlich höhere Anzahl von inhomogen verbreiterten En-
sembles bzw. Phasenkomponenten, welche zur Interferenz beitragen. Andererseits
wird im Gegensatz zur Lichtspeicherung nicht Strahlengang Nachweis 1, sondern
Kontrollstrahl 1 genutzt, welcher einen deutlich größeren Raumbereich innerhalb
des Kristalls adressiert. Im Vergleich zur Lichtspeicherung wirken sich Inhomoge-
nitäten von Hintergrundfeld als auch von initialem und Rephasierungs-HF-Puls
stärker aus. Komplexere Interferenzeffekte und eine schwächer ausgeprägte DZS
sind die Folge.
Bei reduziertem Hintergrundfeld ist die Zeeman-Aufspaltung der Hyperfein-
niveaus minimiert und die DZS wird unterdrückt (s. auch Kap. 4.3). Im Fal-
le der Lichtspeicherung konnte dies mittels externer Kompensationsfelder er-
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Abbildung 6.6: Vergleich der Messungen des Kohärenzzerfalls mittels Spinechos (links)
und Lichtspeicherung (rechts). Messung mit Hintergrundfeldern (–◦–), mit abgeschirmten
bzw. kompensierten Feldern (–◦–) sowie exponentielle Regressionen (—).
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reicht werden. Bei den Spinecho-Experimenten wurde stattdessen eine Mu-Metall-
Abschirmung um den Kryostaten angebracht. Der ermittelte Kohärenzzerfall für
diese vergleichbaren Szenarien ist ebenfalls in Abbildung 6.6 dargestellt (–◦–).
Es ergeben sich exponentielle Zerfälle, welche jeweils sehr gut mit entsprechen-
den Regressionen (—) übereinstimmen. Die durch Spinechos ermittelte Kohärenz-
zeit von T2 = 504µs stimmt gut mit dem durch die Lichtspeicherung vermesse-
nen Kohärenzzerfall (T2 = 449µs) bzw. den publizierten Werten im Bereich von
T2 ≈ 500µs [68] überein. Die Spinecho-Technik eignet sich somit gut zur einfa-
chen und direkten Charakterisierung von Kohärenzzerfällen innerhalb der HFS
von Pr:YSO.
6.2.4 Einfluss externer Magnetfelder auf die Kohärenzzeit
Wie in Kapitel 6.2.2 beschrieben, entsteht der überwiegende Beitrag zur De-
kohärenz innerhalb der HFS der Pr3+-Ionen durch magnetische Spinfluktuatio-
nen der umgebenden Y3+-Ionen. Die damit einhergehende schwankende Zeeman-
Verschiebung der Pr3+-HFS-Niveaus führt zum irreversiblen Verlust der Phasenin-
formation präparierter Kohärenzen. Zwar kann die Schwankung der Spins durch
Anlegen externer Magnetfelder teilweise reduziert werden, dennoch lässt sich der
Effekt aufgrund phononischer Anregungen nie vollständig unterdrücken. Daher
wird hier eine Strategie verfolgt, welche die Pr3+-Ionen zusätzlich unempfindli-
cher gegenüber äußeren Einflüssen machen soll.
Für bestimmte Magnetfelder wohldefinierter Stärke und Richtung existieren
Niveaus innerhalb der Pr3+-HFS, welche in erster Näherung identische Zeeman-
Verschiebungen aufweisen. Im Spektrum äußert sich dies als verschwindender
Gradient des entsprechenden Übergangs (∂ ν/∂ B = 0) und wird beispielsweise
beobachtet, wenn sich zwei Niveaus einander annähern, aber nicht überkreuzen.
Diese ZEFOZ-Punkte spielen für diese Arbeit eine entscheidende Rolle. Die Lage
der entsprechenden Hyperfeinniveaus wird an den ZEFOZ-Punkten nicht nur un-
abhängig von äußeren, sondern insbesondere auch gegenüber internen Feldern.
Das durch die Y3+-Ionen verursachte, fluktuierende Magnetfeld wirkt sich also
nicht mehr so stark auf die Pr3+-Ionen aus. Dabei wird der Grad der Entkopplung
durch die Krümmung des Zeeman-verschobenen Übergangs bestimmt. Je flacher
der Verlauf ist (∂ 2ν/∂ B2 ≈ 0), desto weniger wirken sich variierende Magnetfelder
aus. Mittels der ZEFOZ-Technik konnten bereits in einer Reihe von Medien teilwei-
se dramatische Erhöhungen der Kohärenzzeit beobachtet werden [65,163–165].
Ein erster Nachweis des Einflusses externer Magnetfelder auf die Kohärenzei-
genschaften der Pr3+-Ionen erfolgte mit vergleichsweise schwachen Magnetfeldern
im Bereich von 40G. Diese wurden mittels der supraleitenden Niederfeldspulen
erzeugt, welche in diesem Feldbereich eine sehr gute Auflösung und ein geringes
Rauschen aufweisen (s. Kap. 3.5.2). Abbildung 6.7 zeigt die Zeeman-Aufspaltung
des Grundzustands-Hyperfeinübergangs |± 1
2
〉↔ |± 3
2
〉, welche mittels RHS ermit-
telt wurde. Im linken Bereich wurde lediglich das Magnetfeld in y-Richtung von
By = 0 bis 40 G erhöht (Bx = Bz = 0 G). Wie erwartet ergibt sich bei zunehmendem
Feld eine Aufspaltung des anfänglich entarteten Übergangs in die vier einzelnen
Übergänge
|+ 1
2
〉, | − 1
2
〉↔↔↔↔|+ 32〉, | − 32〉. Wird nun die y-Komponente konstant
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Abbildung 6.7: Raman-Heterodyn-Spektrum des Zeeman-aufgespaltenen Hyperfeinüber-
gangs |3H4,±12〉↔ |3H4,±32〉. Im linken Teil des Graphen wird By variiert (Bx = Bz = 0 G),
im rechten Teil des Graphen ändert sich Bz wobei Bx = 0 G und By = 40 G gilt. Die beiden
Kreuze (×, ×) markieren später untersuchte Feldkonfigurationen.
auf 40G gehalten und Bz variiert (rechte Bildhälfte), kommt es aufgrund der un-
terschiedlichen Orientierung von Pr3+-Ionen der magnetischen Lage A und B zur
weiteren Aufspaltung.
Neben Bereichen mit nahezu linearer Zeeman-Verschiebung (×) werden auch
Verläufe mit extremalem Verhalten, d.h. ZEFOZ-Punkte (×) beobachtet. Die Kohä-
renzeigenschaften an den exemplarischen Konfigurationen ~B = (0; 40;10)G und
~B = (0;40; 25)G können nun mittels Spinechos untersucht werden. Abbildung 6.8
zeigt einen Vergleich des gemessenen Kohärenzzerfalls für drei verschiedene Feld-
konfigurationen. Grüner und roter Verlauf korrelieren dabei mit den in Abbil-
dung 6.7 farbig markierten Punkten. Der blaue Verlauf ergibt sich bei einem wei-
teren Magnetfeld und wird anschließend diskutiert.
Unter dem Einfluss externer Magnetfelder ergibt sich eine deutliche Erhöhung
der Kohärenzlebensdauer in den Bereich von T2 ¦ 10 ms. Im Vergleich zum Ko-
härenzzerfall ohne externe Felder (s. Abb. 6.6) mit T2 ≈ 500µs entspricht dies
einer Steigerung um mindestens einen Faktor 20. Aufgrund der durch die Magnet-
felder reduzierten Rekonfigurationsrate des Y3+-Spingitters (Rτ  1) erfolgt der
Kohärenzzerfall nun nicht mehr exponentiell, sondern gemäß (6.10) nach dem
Modell des Phasengedächtnisses. Entsprechende Regressionen stimmen sehr gut
mit den experimentell ermittelten Daten überein und liefern Dekohärenzzeiten
von T2 = 11,0 ± 0, 2ms für ~B = (0;40; 10)G (—) und T2 = 16, 5 ± 0, 1ms für
~B = (0; 40;25)G (—). Des Weiteren fällt auf, dass es bei den hier beobachten Zer-
fällen zu keinerlei Oszillation des Spinechosignals über die Echoverzögerung 2τ
hinweg kommt. Der Grund hierfür liegt in der vollständigen Aufhebung der Ent-
artung aller Hyperfeinniveaus durch das Magnetfeld. Es wird folglich nur jeweils
ein einzelner Übergang adressiert, so dass es zu keinerlei unterschiedlichen Kohä-
renzevolutionen, respektive zur DZS kommen kann (s. auch Kap. 4.3).
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Abbildung 6.8: Vergleich des Kohärenzzerfalls für die in Abbildung 6.7 markierten Feldkon-
figurationen (◦, ◦) sowie für den in [65] dokumentierten ZEFOZ-Punkt (◦). Durchgezogene
Linien entsprechen Regressionen gemäß dem Modell des Phasengedächtnisses.
Die im Vergleich zu T2 = 11 ms um etwa die Hälfte größere Kohärenzzeit auf
der in Abbildung 6.7 rot markierten Konfiguration ~B = (0; 40;25)G (×), ist auf
den ZEFOZ-Charakter des entsprechenden Übergangs zurückzuführen. Diese Stei-
gerung erscheint allerdings angesichts des großen Potentials der Technik [65]
vergleichsweise gering. Die Ursache hierfür ist die extremale Abhängigkeit der
Zeeman-Verschiebung in lediglich der z-Raumrichtung. Erst bei deutlich größeren
Feldstärken im Bereich von 1000 G existieren Hyperfeinübergänge, welche in allen
drei Raumrichtungen ZEFOZ-Verhalten aufweisen.
Ein solche 3D-ZEFOZ-Konfiguration wurde von Fraval et al. in Pr:YSO ermit-
telt [65]. Es handelt sich dabei ebenfalls um einen Übergang, welcher aus dem
entarteten Hyperfeinübergang | ± 1
2
〉 ↔ | ± 3
2
〉 hervorgeht, und bei einer Feld-
stärke von ~B = (732;173; 219)G eine Resonanzfrequenz von ∆νHF = 8,63 MHz
besitzt [65, 157]. Um Felder dieser Größenordnung zu generieren, wurden die
Niederfeldspulen gegen das supraleitende Hochfeldspulensystem ausgetauscht (s.
Kap. 3.5.2). Wird das statische Magnetfeld entsprechend eingestellt, die Hochfre-
quenz angepasst und die Kohärenzdynamik mittels Spinechos gemessen, so ergibt
sich der in Abbildung 6.8 blau dargestellte Verlauf. Zwar wird eine erneute Stei-
gerung der Kohärenzzeit auf T2 = 55,0 ± 0, 5ms detektiert, doch eine Zunahme
in den erwarteten Bereich von mehreren 100ms [166] wird nicht beobachtet. Die
Gründe hierfür sind in voneinander abweichenden Bedingungen der Experimente
zu suchen. Einerseits kommt es infolge des nicht absolut gleichen Kristallschnit-
tes zu Verkippungen der Kristallachsen relativ zum Magnetfeldkoordinatensystem.
Andererseits liegen vermutlich nicht vernachlässigbare Kalibrierungsunterschiede
zwischen den Systemen zur Erzeugung der Magnetfelder vor. Da die Qualität ei-
nes ZEFOZ-Punktes entscheidend von der Präzision des Magnetfeldes bzw. der
Krümmung der Zeeman-Verschiebung abhängt, wirken sich bereits Abweichungen
von unter 1 % teilweise drastisch auf T2 aus [152,166]. Die hier gefundene, leicht
abweichende Übergangsfrequenz von ∆νHF = 8,64 MHz stützt diese Vermutung.
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6.2.5 Verlängerung der Kohärenzzeit durch externe Magnetfelder
Weder theoretisch berechnete, noch in anderen Experimenten ermittelte ZEFOZ-
Punkte sind auf einen neuen experimentellen Aufbau übertragbar. Dies ist vor
allem auf unbekannte Hintergrundfelder, Verkippungen des Kristalls sowie unter-
schiedliche Kalibrierungen zurückzuführen. In der Regel sind diese Faktoren in
jedem Aufbau anders ausgeprägt und werden in theoretischen Rechnungen daher
nicht berücksichtigt. Die optimale ZEFOZ-Konfiguration kann sich dabei sogar am
selben Aufbau zwischen verschiedener Mess-Tage durch zeitlich variierende Stö-
rungen ändern. Eine Anpassung des vermuteten Magnetfeldes zur Reduktion der
Dekohärenz ist daher immer erforderlich. Dies gilt insbesondere, wenn die Ma-
gnetfelder in drei Dimensionen mit einer Genauigkeit von unter 0, 5G eingestellt
werden müssen [166]. Im hier diskutierten Experiment mit Magnetfeldbeträgen
von ±2000G pro Raumrichtung ergeben sich ca. eine Billion Einstellmöglichkei-
ten. Um die Optimierung in diesem großen Parameterraum möglichst effizient
durchführen zu können, muss daher auf ein automatisiertes Verfahren zurückge-
griffen werden. Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein automatisierter Suchalgorith-
mus implementiert, dessen Ablauf im Folgenden kurz dargestellt wird. Für eine
ausführliche Diskussion der technischen Aspekte sei auf [151] verwiesen. Die mit-
tels des Algorithmus erzielten Resultate bei der Optimierung des ZEFOZ-Feldes
zur Steigerung der Kohärenzzeit in Pr:YSO werden anschließend vorgestellt.
6.2.5.1 Ablauf der automatisierten Magnetfeldoptimierung
Die Suche eines Magnetfeldes zur Steigerung der Kohärenzzeit T2 basiert auf
den Gradientenverfahren. Dazu wird der Magnetfeldraum in ein Suchraster der
Schrittweite ∆B unterteilt, welches sich im Verlaufe der Optimierung zur Kon-
vergenz automatisch anpasst. Ausgehend von einem Anfangswert (charakterisiert
durch das Magnetfeld ~B0 und der HF-Übergangsfrequenz der Kohärenz ∆νHF,0)
werden die umgebenden Magnetfeldkoordinaten durch Spinechos bezüglich der
zu erwartenden Kohärenzzeit bewertet. Anschließend wird der Gradient als Rich-
tung des stärksten T2-Anstiegs errechnet und das projizierte Magnetfeld gesetzt.
Der Algorithmus läuft iterativ ab und besteht aus folgenden Einzelschritten, deren
Abfolge auch in Abbildung 6.9 schematisch dargestellt ist:
(a) Stützstelle festlegen: Zu Beginn einer jeden Iteration wird ein neue Stütz-
stelle (~B, ∆νHF) gesetzt. Bei der ersten Iteration handelt es sich dabei um Werte,
welche sich z.B. aus Berechnungen [50, 58] oder anderen Experimenten [65] er-
geben. Ab der zweiten Iteration werden diese Werte durch die in den Schritten (e)
und (c) ermittelten Daten ersetzt.
(b) Feld setzen: Beginnend mit den Koordinaten der Stützstelle (dem Ursprung
der aktuell untersuchten Magnetfeldumgebung) werden Felder gesetzt, welche in
jeder Raumrichtung ~ei um die Schrittweite ±∆B verschoben sind. Dabei werden
zwischen zwei Feldeinstellungen jeweils die Schritte (c) und (d) durchgeführt.
(c) Spektroskopie: Durch das geänderte Feld ist die Resonanzfrequenz des be-
trachteten Hyperfeinübergangs Zeeman-verschoben. Um die Kohärenzeigenschaf-
ten des Übergangs mittels Spinechos (Schritt (d)) präzise untersuchen zu können,
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Abbildung 6.9: Ablaufdiagramm der automatisierten Magnetfeldoptimierung. Die Schritte
(b)-(d) werden für jede Raumrichtung sowie die ursprüngliche Stützstelle (a) durchgeführt.
Anschließend wird der Gradient (e) gebildet, aus dem sich eine neue Stützstelle (a) ergibt.
muss die Resonanzfrequenz bis auf wenige kHz bekannt sein. Um diese zu bestim-
men, wird in einem geeignet gewählten Bereich die HFS symmetrisch um ∆νHF
der aktuellen Stützstelle mittels der Raman-Heterodyn-Technik (s. Kap. 6.1) spek-
troskopiert. Der hieraus ermittelte Wert wird an den Arbiträr-Funktionsgenerator
zur Erzeugung des HF-Feldes übergeben (s. Kap. 3.5.3).
(d) Spinecho-Messung: Die Bewertung der Kohärenzeigenschaften unter Einfluss
des externen Magnetfeldes ~B ±∆B~ei erfolgt mittels Spinechos (s. Kap. 6.2.1). Es
können automatisch zeitaufgelöste Kohärenzzerfälle durch Variation der Echover-
zögerung 2τ aufgenommen werden (s. auch Kap. 6.2.4). Entsprechende Regres-
sionsalgorithmen zur direkten Bestimmung von T2 sind im Programmcode imple-
mentiert. Da diese Bewertung aufgrund der vielen Messpunkte und der hohen Mit-
telungsanzahl aber vergleichsweise lange dauert, wird meist auf ein vereinfach-
tes Verfahren zurückgegriffen: Pro Magnetfeld wird lediglich bei einer einzigen,
großen Echoverzögerung das Spinechosignal gemessen, dessen Amplitude E nun
als Bewertungskriterium dient. Die Echoverzögerung kann dabei während des Pro-
grammablaufs zur Anpassung an längere Kohärenzzerfälle frei gewählt werden.
Der Bewertungsparameter Fi wird durch die in der Magnetfeld-Konfiguration i er-
reichte Kohärenzzeit T2,i oder die Amplitude des Spinechosignals Ei definiert.
(e) Gradientenbildung: Das Magnetfeld bei der nächsten Iteration wird auf Ba-
sis der aktuellen Stützstelle und den in Schritt (d) gewonnenen Bewertungspara-
metern {Fi} berechnet. Hierzu werden die Fi der umgebenden Magnetfeldpunkte
(i = ±x ,±y,±z) mit F0 verglichen. Ist die Differenz ∆Fi = Fi − F0 positiv, so ist
eine Steigerung von T2 in dieser Richtung zu erwarten. Für den Gradientenvektor
∆~B′ =
(∆Fx ;∆Fy ;∆Fz)p
∆F2x +∆F
2
y +∆F
2
z
∆B (6.12)
wird nur die jeweils positive bzw. größere Differenz ∆Fi pro Raumrichtung heran-
gezogen. Die neue Stützstelle ergibt sich dann durch Addition von (6.12) an die
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Koordinaten der aktuellen Stützstelle. Als vorläufige Übergangsfrequenz ∼ ∆HF
der nächsten Stützstelle dient die in der aktuellen Iteration gefundene Frequenz
∆νHF im Zentrum der bereits untersuchten Magnetfeldumgebung.
6.2.5.2 Experimentelle Ergebnisse
Als Startpunkt des automatisierten ZEFOZ-Suchverfahrens wurde die bereits in
Kapitel 6.2.4 vorgestellte Konfiguration ~B0 = (732;173; 219)G und ∆νHF =
8, 64MHz gewählt [65]. Exakt bei dieser Einstellung konnte zwar kein optimales
ZEFOZ-Verhalten beobachtet werden (s. Abb. 6.8), dennoch ist die Konfiguration
ausreichend gut als Startwert zur Optimierung geeignet. Die anfängliche Schritt-
weite beträgt ∆B = 2G, um einen schnellen Fortschritt zu gewährleisten. Wird in
drei aufeinander folgenden Iterationen keine Verbesserung erzielt (alle ∆Fi < 0),
verringert sich ∆B automatisch um die Hälfte, so dass die Auflösung zunimmt.
Als Bewertungskriterium der Kohärenzlebensdauer wird die Signalstärke des
Spinechos bei einer statischen Echoverzögerung 2τ herangezogen (d.h. F =
E(2τ)). Zu Beginn betrug 2τ = 80ms. Da aber bereits nach wenigen Iterationen
eine deutlicher Anstieg der Signalstärke zu verzeichnen war, wurde die Echover-
zögerung bei Iteration 5 auf 2τ = 200 ms und bei Iteration 9 auf 2τ = 350ms
erhöht. Dies ist erforderlich, da die getesteten Magnetfelder erst bei vergleichs-
weise großen Verzögerungen deutliche Unterschiede in der relativen Signalampli-
tude bewirken. Hierdurch kann die durch die ZEFOZ-Technik erreichte Erhöhung
der Kohärenzzeit besser von zufälligen Schwankungen des Untergrundes getrennt
werden. Die Zahl der Spinecho-Mittelungen pro getesteter Raumrichtung kann
so auf einem moderaten Level von 40 Mittelungen gehalten werden. Bei einer
Echoverzögerung im Bereich von 200ms ergibt dies aufgrund der sieben zu tes-
tenden Feldkonfigurationen (i = 0,±x ,±y,±z) eine Laufzeit pro Iteration von ca.
einer Minute. Das Setzen der Felder (b), die Spektroskopie (c) sowie das initiale
Lochbrennen innerhalb der Spinechosequenz (s. Kap. 6.2.1) laufen typischerwei-
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Abbildung 6.10: Zeitlicher Ablauf der automatisierten Magnetfeldoptimierung. Links: Än-
derung der Feldstärke von ~B0 = (732; 173;219)G hin zum optimalen Wert ~Bopt =
(741;177; 215)G. Die Farbkodierung entspricht der Stärke des ansteigenden Spinechosi-
gnals (rechts).
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se innerhalb weniger Millisekunden ab und sind deshalb nicht kritisch bezüglich
der Laufzeit. Des Weiteren kann durch die relativ großen Echoverzögerungen eine
Optimierung auf gesteigerte Übergangsmomente statt auf reduzierte Dekohärenz
vermieden werden [151]. Werden die Echoverzögerungen erhöht, kommt es im
Vergleich zur vorherigen Iteration zu einem Einbruch des Spinechosignals. Dies ist
nicht durch Dekohärenz bedingt, sondern durch zeitliche Abnahme der Kohärenz-
amplitude nach dem Modell des Phasengedächtnisses (s. Kap. 6.2.2) und kann
durch einen Skalierungsfaktor δE herausgerechnet werden (s. Anhang D).
Abbildung 6.10 zeigt die experimentellen Ergebnisse der automatisierten Mag-
netfeldoptimierung. Links ist die Änderung des Magnetfeldes im dreidimensio-
nalen Raum gezeigt. Die Lage der einzelnen Stützstellen ist durch Punkte mar-
kiert, deren Farbe mit der Stärke des jeweiligen Spinechosignals korreliert (s.
Abb. 6.10 rechts). Wie erwartet beobachtet man einen gerichteten Verlauf des
Optimierungspfades infolge des Gradientenverfahrens. Des Weiteren ist die au-
tomatische Verringerung der Schrittweite von anfänglich ∆B = 2 G auf schließ-
lich ∆B = 0,2 G zu erkennen. Der Algorithmus konvergiert nach ca. 30 Iteratio-
nen zu einem optimierten Magnetfeldfeld von ~Bopt = (741;177; 215)G und einer
Hyperfein-Übergangsfrequenz von ∆νHF = 8, 636MHz. Die Konvergenz spiegelt
sich auch in Abbildung 6.10 rechts in dem abflachenden Verlauf des Spinechosi-
gnals gegen die Iterationsnummer wieder.
Die durch den Suchalgorithmus gefundene Konfiguration kann nun mittels ei-
ner zeitaufgelösten Spinechomessung bezüglich ihrer Kohärenzeigenschaften un-
tersucht werden. Abbildung 6.11 zeigt in Rot den aufgenommenen Kohärenzzer-
fall bei ~Bopt . Die Daten (◦) stimmen sehr gut mit einer angepassten Kurve (—)
auf Basis des Phasengedächtnisses überein und ergeben eine Kohärenzzeit von
T2,opt = 392 ± 14ms. Im Vergleich zur initialen Konfiguration, bei der eine Ko-
härenzzeit von T2,0 = 55± 0, 5ms detektiert wurde (—), erreicht das hier imple-
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Abbildung 6.11: Vergleich des Kohärenzzerfalls für den in [65] dokumentierten ZEFOZ-
Punkt (◦) sowie für die optimierte Feldkonfiguration ~Bopt = (741; 177;215)G (◦). Regres-
sionen gemäß dem Modell des Phasengedächtnisses (—, —).
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mentierte Optimierungsverfahren somit eine Steigerung um über einen Faktor 7.
Bemerkenswert ist dabei die geringe relative Änderung des Magnetfeldes während
des gesamten Optimierungsprozesses im Bereich von lediglich 1%. Dies verdeut-
licht die hohen Anforderungen, welche an Homogenität, Präzision und zeitliche
Stabilität der statischen Magnetfelder gestellt werden (s. auch Kap. 3.5.2).
Die Wirkung des optimierten Magnetfeldes auf die HFS der Pr3+-Ionen kann
mittels der RHS untersucht werden. Abbildung 6.12 zeigt experimentell ermittel-
te Spektren der durch den Zeeman-Effekt aufgespaltenen HFS des elektronischen
Grundzustandes 3H4 im Frequenzbereich von ∆νHF = 1...20 MHz. Das Magnetfeld
wurde für jede Raumrichtung in einem Intervall von 500 G um die optimierte Feld-
koordinate variiert, während die beiden anderen Komponenten konstant auf den
optimierten Werten gehalten wurden. In allen drei Spektren wird bei der optimier-
ten Magnetfeldkonfiguration ~Bopt ein Übergang bei ∆νHF = 8,64 MHz detektiert
(+). Dieser zeichnet sich jeweils durch einen extremalen Verlauf (d.h. ∂ ν
∂ B

~Bopt
≈ 0)
und eine geringe Krümmung (∂ 2ν/∂ B2) aus. Insbesondere in x-Richtung wird
über den gesamten Feldbereich ein nahezu horizontaler Verlauf, d.h. keine Ma-
gnetfeldabhängigkeit, beobachtet. Die präsentierten Zeeman-Spektren bestätigen
somit den ZEFOZ-Charakter der optimierten Magnetfeldkonfiguration.
Abbildung 6.12: Raman-Heterodyn-Spektren in Umgebung des optimalen ZEFOZ-Punktes.
Es wurde je eine Feldkomponente Bi (i = x , y, z) in Schritten von 5 G variiert, während die
beiden anderen Komponenten B j ( j 6= i) den optimierten Werten ~Bopt ·~e j entsprachen.
Durch Anlegen eines geeigneten Magnetfeldes ~Bopt konnte in den hier prä-
sentierten Experimenten eine Erhöhung der Kohärenzzeit von T2 ≈ 500µs (für ein
Magnetfeld B = 0) um fast drei Größenordnungen auf T2,opt = 392 ms demonstriert
werden. Dieser erste Schritt zur Reduktion der Dekohärenz beruht vor allem auf
der Minimierung störender Spinfluktuationen, sowie der reduzierten Abhängig-
keit gegenüber externen und internen Feldschwankungen. Um die Pr3+-Ionen von
den restlichen Einflüssen zu entkoppeln, und die Kohärenzzeit weiter zu erhöhen,
werden im Folgenden die statischem Felder der ZEFOZ-Technik mit hochfrequen-
ten Magnetfeldpulsen kombiniert.
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6.3 Dynamische Dekohärenzkontrolle
Die dynamische Dekohärenzkontrolle (DD) klassifiziert Techniken, bei denen ein
relevantes Quantensystem auf „stroboskopische“ Weise manipuliert wird, um es
von dessen Umgebung zu entkoppeln [167–170]. Die Methoden wurden ursprüng-
lich im Bereich der Kernspinresonanz entwickelt und sind auch unter dem Be-
griff der „dynamischen Entkopplung“ bekannt [168, 169]. Im Rahmen dieser Ar-
beit wird die wohl prominenteste Variante der DD – die Carr-Purcell (CP) Puls-
sequenz [171] – dazu genutzt, die Lebensdauer präparierter Kohärenzen zu er-
höhen. Für eine detaillierte Einführung in das umfassende Feld der DD sei hier
auf [172–174] verwiesen.
Das grundlegende Prinzip der hier genutzten DD kann anhand Abbildung 6.13
nachvollzogen werden. Im oberen Teil ist die bereits aus Kapitel 4.3 bekann-
te Technik der Rephasierung skizziert. Unter idealen Bedingungen (blau hinter-
legt), werden die auseinanderdriftenden Kohärenzphasen durch eine Sequenz
von zwei resonanten HF-pi-Pulsen invertiert, so dass nach der Speicherzeit ∆t
(welche hier gerade der Zykluslänge τc entspricht) wieder die ursprüngliche Ge-
samtkohärenz vorliegt. Unter realen Bedingungen (rot hinterlegt) kommt es al-
lerdings zu stochastischen Rekonfigurationen des Y3+-Spingitters (s. Kap. 6.2.2).
Dies wirkt sich infolge des Zeeman-Effekts auf die Resonanzfrequenzen der Pr3+-
Hyperfeinübergänge aus. Bei solchen Spin-Rekonfigurationen (rot gestrichelt) än-
dert sich die zeitliche Evolution der einzelnen Kohärenzphasen. Nach ∆t sind die-
se nicht mehr identisch, so dass ein reduziertes Signal detektiert wird.
Bei der CP-Sequenz (s. Abb. 6.13 unten) werden die zwei HF-pi-Pulse durch
eine Vielzahl N solcher Blöcke ersetzt, deren jeweilige Zyklusdauer τc = ∆t/N
beträgt. Ist diese kleiner als die Lebensdauer einer Gitterkonfiguration der Spin-
Umgebung (Rτc ® 1), kann ein weites Auseinanderdriften der Kohärenzphasen
effektiv unterbunden werden. Hierbei wird allerdings angenommen, dass es sich
um ausreichend „harte“ pi-Pulse (ΩHF  ΓHFSinhom) handelt, so dass eine Phasen-
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Abbildung 6.13: Skizze der zeitlichen Entwicklung von Kohärenzphase und Amplitude
(grün) bei der Rephasierung (oben) und der DD (unten). Unter realen Bedingungen wer-
den die Verläufe durch Spinrekonfigurationen (rot gestrichelt) gestört.
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evolution während der Manipulation vernachlässigt werden kann. Im Grenzfall
τc  R−1 sind die Kohärenzphasen über den gesamten Speicherzeitraum hinweg
nahezu identisch, so dass nach ∆t ein intensives Signal detektiert werden kann.
Um die im vorigen Abschnitt 6.2 erreichte Kohärenzzeit von T2 = 392 ms weiter
zu verlängern, wird die ZEFOZ-Technik mit der DD kombiniert. Abbildung 6.14
zeigt durch Spinecho-Messungen ermittelte Kohärenzzerfälle, welche aufgrund
der verwendeten CP-Entkopplungssequenz nun exponentiell abfallen [175]. Die
Experimente wurden bei ~Bopt = (741; 177;215)G und für unterschiedliche Zyklus-
zeiten τc durchgeführt. Die pi-Pulsdauer lag aufgrund der Breitbandanpassung (s.
Kap. 3.5.3) bei τpi = 20µs. Durch die DD wird eine signifikante Steigerung der
Kohärenzzeit erreicht. Dabei ist deutlich der Anstieg der Kohärenzzeit zu kürzeren
Zykluszeiten, d.h. besserer Entkopplung, zu erkennen. Für die kürzeste Zykluszeit
τc = 100µs liefert eine Anpassung eine Kohärenzzeit von T2 = 59,6±9, 4 s. Im Ver-
gleich zur einfachen Spinecho-Rephasierung wird somit eine Steigerung um über
einen Faktor 150 erreicht. Eine weitere Reduktion der Zykluszeit zur effizienteren
Entkopplung war aufgrund der großen Zahl von 20000 Pulsen pro Sekunde, und
der dadurch beginnenden Erwärmung des Kristalls, jedoch nicht möglich.
In vergleichbaren Spinecho-Experimenten demonstrierten Fraval et al. Kohä-
renzzeiten von maximal 30s in Pr:YSO [166]. Diese wurden mit DD-Zykluszeiten
im Bereich von τc ∼ 5 ms erreicht. Für kleinere τc wurde keine Verbesserung be-
obachtet, was auf die Akkumulation von Pulsflächenfehlern zurückgeführt wurde.
Im Gegensatz dazu wirkt sich in den hier durchgeführten Experimenten selbst die
Reduktion von τc = 1ms auf τc = 100µs deutlich auf T2 aus. Dies deutet auf eine
hohe Stabilität und Präzision der hier generierten HF-pi-Pulse hin.
Mittels der Kombination von ZEFOZ-Technik und DD konnte somit die Ko-
härenzzeit bis in den makroskopischen Bereich der natürlichen Relaxationsdauer
ausgedehnt werden. Die hier demonstrierte Zerfallsdauer von einer Minute stellt
die bislang längste gemessene Kohärenzzeit in Pr3+:Y2SiO5 dar.
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Abbildung 6.14: Vergleich des Kohärenzzerfalls für CP-Entkopplungssequenzen mit unter-
schiedlicher Zykluszeit: τc = 100µs (◦), 1ms (◦), 50ms (◦), 100 ms (◦). Die Experimente
fanden bei der optimierten ZEFOZ-Feldkonfiguration ~Bopt = (741;177; 215)G statt.
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Experimentelle Erhöhung der Speicherdauer
In den bisher präsentierten Experimenten konnte, durch eine Kombination stati-
scher sowie hochfrequenter Magnetfelder, die Lebensdauer atomarer Kohärenzen
in Pr:YSO um mehrere Größenordnungen, bis in den Bereich einer Minute, ausge-
dehnt werden. Der Nachweis der Kohärenzdynamik erfolgte dabei aufgrund der
einfachen Handhabbarkeit durch Spinechos (s. Kap. 6.2.1). Diese erlauben zwar
eine direkte Untersuchung der komplexen, magnetfeldabhängigen Niveaustruktur,
sind im Allgemeinen aber aufgrund der fehlenden Kopplung an ein Start-Photon
als potentielle Quantenspeicher nur bedingt geeignet. Die verwandte Technik der
Photonechos umgeht diese Problematik, indem die Kohärenz auf optischem Wege
zwischen Grund- und angeregtem Zustand erzeugt wird. Allerdings kommt es hier
infolge von dissipativen Effekten, wie verstärkter spontaner Emission, zu einem
Abbau der Kohärenz während der Speicherzeit [176,177].
In den folgenden Experimenten werden daher die zuvor erprobten Magnetfeld-
Techniken auf die adiabatische Lichtspeicherung angewandt. Die Kombination die-
ser Konzepte verspricht eine signifikante Erhöhung der Speicherdauer kohärenter
optischer Pulse im verwendeten Medium. Die Herausforderung besteht dabei in
der komplexen Hyperfeinstruktur, welche sich unter Einfluss externer statischer
Magnetfelder ergibt. Im Gegensatz zur Spinecho-Technik muss bei der Lichtspei-
cherung mittels EIT das komplexe Medium geeignet präpariert werden, damit op-
tisches Kontroll- und Nachweisfeld lediglich mit dem relevanten Ensemble von
Pr3+-Ionen wechselwirken. Da eine Präparation aber infolge der großen Zahl mög-
licher Kopplungen innerhalb des inhomogen optischen Übergangs und der im All-
gemeinen unbekannten Oszillatorstärken auf analytischem Wege kaum herleitbar
ist, muss in diesem Kapitel auf einen anderen Ansatz zurückgegriffen werden. Zur
Lösung dieses Optimierungsproblems, in einem sehr großen Suchraum, kommt
eine rückkopplungsgesteuerte Pulsformung mittels eines evolutionären Algorith-
mus (EA) zum Einsatz. Diese Technik hat im Bereich der Kurzpulsphysik eine
große Bedeutung erlangt, da sich mit ihr, ohne vollständige Kenntnis aller System-
parameter, chemische und atomare Prozesse gezielt steuern lassen [178–183].
Im Folgenden werden erst die grundlegenden Prinzipien eines EA erläutert. An-
schließend werden die experimentellen Resultate der Präparation des komplexen,
Zeeman-aufgespaltenen Mediums mittels des EA vorgestellt. Im letzten Schritt
wird die DD dazu genutzt die Speicherdauer weiter zu erhöhen. Schließlich wur-
den die Techniken mit der Bildspeicherung kombiniert, um einen EIT-getriebenen
Speicher mit langer Speicherzeit sowie hoher Speicherkapazität zu demonstrieren.
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7.1 Evolutionäre Strategien
Evolutionäre Algorithmen sind, wie die verwandten Konzepte der genetischen Al-
gorithmen und der genetischen Programmierung, Problemlösungsstrategien, wel-
che auf der Darwinschen Evolutionstheorie [184] beruhen. Im Rahmen dieser Ar-
beit spielt lediglich der EA eine Rolle, welcher sich im Vergleich zu den ande-
ren Konzepten vor allem durch eine reelle Parametrisierung des Suchraums und
ein anderes Fortpflanzungsverhalten auszeichnet [185,186]. EA werden bei einer
Vielzahl von Anwendungen in Forschung und Industrie eingesetzt [178–183]. Im
Rahmen dieses Projektes konnte beispielsweise mittels eines EA die Speichereffi-
zienz in EIT-getriebenen Lichtspeicherexperimenten durch rückkopplungsgesteu-
erte Pulsformung erhöht werden [111]. Im Folgenden wird der EA erstmals dazu
eingesetzt, eine geeignete Präparation des Mediums unter Einfluss eines externen
Magnetfeldes zu finden. Dabei kann auf vorangegangene Arbeiten am hier disku-
tierten experimentellen Aufbau aufgebaut werden [73,117,187].
Evolutionäre Algorithmen imitieren die Prinzipien der biologischen Evolution.
Analog zur Biologie werden einzelne Vertreter einer Spezies (Individuen) als mög-
liche Lösungen für ein gegebenes Problem (die Umgebungsbedingungen) angese-
hen. Individuen, welche zur gleichen Zeit existieren, bilden eine Generation. Die
Weiterentwicklung der Spezies zum optimalen Individuum basiert auf Vererbung,
Mutation, und der natürlichen Selektion über die Generationen hinweg. Bei der
Vererbung und der Mutation werden spezifische Eigenschaften eines Individuums,
welche durch dessen Gene charakterisiert sind, in die nächste Generation übertra-
gen bzw. leicht geändert. Die natürliche Selektion sorgt dafür, dass nur solche In-
dividuen an Vererbung und Mutation teilnehmen, welche gut an die Umgebungs-
bedingungen angepasst sind, und somit eine höhere Überlebenschance besitzen.
Dieses einfache Prinzip ermöglicht einem EA auf iterative Weise optimierte Lösun-
gen für komplexe Problemstellungen zu finden. Der Ablauf des hier genutzten EA
ist schematisch in Abbildung 7.1 dargestellt und wird nun schrittweise erläutert:
Initialisierung: Zuerst wird eine Startgeneration durch zufällige Wahl der ein-
zelnen Gene eines jeden Individuums initialisiert. Die Gene entsprechen im hier
diskutierten Experiment Leistungs- bzw. Frequenzwerten, welche als äquidistante
Stützstellen dienen. Diese werden durch stetige Funktionen verbunden, so dass
ein Individuum einem Intensitäts- bzw. Frequenzverlauf entspricht. Alle wichtigen
Parameter wie Anzahl der Individuen, Genanzahl, Schranken der Genwerte, Vari-
anz der Gene, etc. können vor dem Start des EA manuell festgelegt werden.
Bewertung: Um zu bestimmen, wie gut sich ein Individuum als Lösung für das
gestellte Optimierungsproblem eignet, wird dieses im Experiment getestet. Im
vorliegenden Fall werden die zuvor generierten Pulsverläufe zur Präparation des
Mediums vor einem Lichtspeicherexperiment eingesetzt. Anhand der Pulsfläche
des rücktransformierten Signalpulses kann dann den einzelnen Individuen jeweils
eine Güte („Fitness“) zugeordnet werden. Zur Kompensation von Messrauschen
wird die Bewertung für jedes Individuum einer Generation mehrfach durchge-
führt. Den Individuen wird entsprechend ihrer Güte ein Rang zugeordnet.
Selektion: Um einen Selektionsdruck auf die Individuen auszuüben, wird die Me-
thode der rangbasierten Selektion angewandt. Dabei wird typischerweise ein An-
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Abbruch-kriterium
Initialisierung Bewertung
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Evolution
Klonen
Ende
Rekombination
Mutation
Abbildung 7.1: Schematisches Ablaufdiagramm eines evolutionären Algorithmus.
teil von 20− 40% der Individuen mit kleinstem Rang bzw. schlechtester Güte ver-
worfen. Lediglich die gut angepassten Individuen dienen als Eltern der nächsten
Generation. Durch den Prozentsatz der entfernten Individuen kann die Konver-
genzgeschwindigkeit des EA kontrolliert werden. Dabei ist zu beachten, dass durch
eine zu starke Selektion der Parameterraum nicht mehr weiträumig durchsucht
werden würde und der EA in einem lokalen Optimum konvergieren könnte. Um
dies zu vermeiden, kann die Selektionsrate während des EA angepasst werden.
Evolution: Im zentralen Element des EA werden durch drei Mechanismen die Ge-
ne der nächsten Generation bestimmt und somit die Spezies weiterentwickelt:
1. Beim Klonen wird ein gewisser Teil (typisch 10− 20 %) der besten Individu-
en unverändert in die nächste Generation übernommen. Hierdurch wird zwar
kein Fortschritt erzielt, der aktuell erreichte Status aber abgesichert. Bei star-
ken Messschwankungen bietet es sich an mehr Individuen zu klonen.
2. Bei der Rekombination können Elternindividuen, abhängig von externen Kon-
trollparametern [117,187] sowie ihrer Güte, einzelne Genabschnitte unterein-
ander austauschen. Hierbei wird das Verfahren des one-point-crossover ange-
wandt, bei dem das erzeugte Individuum lediglich aus zwei aneinandergesetz-
ten Teilabschnitten bestehen darf. Durch die Rekombination wird folglich die
Durchmischung des Genpools nachgebildet.
3. Die Mutation ist der einzige Mechanismus, bei dem neue Information dem
bereits vorhandenen Genpool hinzugefügt wird. Hierzu wird ein Teil (typisch
∼ 20%) der Gene eines Individuums zufällig variiert. Die Stärke der Variation
– der Mutationsgrad – wirkt sich auf die Konvergenz des EA aus. Ein optimaler
Fortschritt wird erreicht, wenn das Verhältnis von erfolgreicher Mutation zu
allen Mutationen ein Fünftel beträgt [188]. Gemäß dieser 1/5-Regel wird der
Mutationsgrad während der Optimierung dynamisch angepasst [117].
Während des EA wiederholen sich Bewertung, Selektion und Evolution fortlau-
fend. Dabei werden durch den zyklischen Lernprozess mit zunehmender Generati-
onszahl immer bessere Lösungen entwickelt. Geeignete Abbruchkriterien lassen
sich über eine Fitness-Schwelle oder die Konvergenzgeschwindigkeit definieren.
Ebenso kann der EA manuell abgebrochen werden.
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7.2 Präparation des Mediums
Alle folgenden Experimente werden bei dem zuvor ermittelten optimalen Ma-
gnetfeld ~Bopt = (741;177; 215)G durchgeführt. Die Besetzungsverhältnisse inner-
halb der komplexen, Zeeman-aufgespaltenen Niveaustruktur (s. Abb. 6.12) sol-
len nun durch den EA derart manipuliert werden, dass ein spektral isoliertes
Λ-System zur EIT-getriebenen Lichtspeicherung vorliegt. Der im vorangegange-
nen Kapitel diskutierte Hyperfeinübergang, welcher bei einer Resonanzfrequenz
von ∆νHF ≈ 8, 64MHz mit T2 = 392 ms ein ausgeprägtes ZEFOZ-Verhalten auf-
weist, soll dabei in dessen niedrigstem Zustand |1〉 präpariert werden.
Die Schnittstelle zwischen EA und Experiment ist durch die Bewertung der In-
dividuen in einem Lichtspeicherexperiment gegeben (s. Kap. 7.1). Ein Individuum
entspricht dabei einem Präparationspuls, dem gemäß der Größe des jeweils rück-
transformierten Lichtspeichersignals eine Güte zugeordnet wird. Der Ablauf eines
solchen Tests kann anhand Abbildung 7.2 nachvollzogen werden. Hier ist eine ex-
perimentell ermittelte Sequenz für ein fortgeschrittenes Stadium des EA gezeigt.
Im ersten Schritt wird der durch den EA errechnete Pulsverlauf mittels des
AOM in den optischen Präparationspuls (grün hinterlegt) umgewandelt, welcher
auf Strahlengang Kontroll 1 durch den Kristall propagiert. Als Präparationsdau-
er wurde eine Zeitspanne von τP = 10ms gewählt. Leistung (—) und relati-
ve Frequenz (- - -) des Präparationspulses sind durch 20 äquidistante Stützstel-
len parametrisiert, welche Werte im Bereichen von PP = 0...50mW und ∆νP =−10...+30MHz annehmen können. Nach einer Relaxationsdauer von 4ms folgt der
bekannte Säuberungspuls (PmaxSa¨ub. = 60 mW, τ
FWHM
Sa¨ub. = 700µs) zur finalen Umvertei-
lung der Besetzung. Die relative Frequenz des Säuberungspulses stimmt dabei mit
den folgenden Schreib- und Lesepulsen überein und beträgt ∆νSa¨ub. = 2, 8MHz.
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Abbildung 7.2: Experimentelle Pulsfolgen zur Lichtspeicherung auf dem optimierten ZE-
FOZ-Punkt ~Bopt = (741;177; 215)G. Die drei Graphen zeigen Leistungs- und Frequenzver-
läufe von Kontrollfeld (K), Nachweisfeld (N) und der Hochfrequenzpulse (HF). Leistungen
(linke Achsen) sind als durchgezogene Linien, Frequenzen (rechte Achsen) als gestrichelte
Linien dargestellt. Der durch den EA optimierte Präparationspuls ist grün hinterlegt.
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Der Effekt der Präparation auf das Medium wird durch das anschließen-
de Lichtspeicherexperiment getestet. Kontroll-Schreibpuls sowie der spätere Le-
sepuls weisen zeitlich rechteckförmige Intensitätsverläufe mit einer Breite von
τS,L = 200µs und einer Leistung von PS,L = 60mW auf. Der wesentlich schwä-
chere Nachweispuls (τN = 10µs, PN = 1, 3mW) wird zeitgleich mit dem Schreib-
puls abgeschaltet, um als kohärente Superposition der Hyperfeinzustände |1〉 und
|3〉 gespeichert zu werden. Da die Resonanzfrequenz dieses Hyperfeinübergangs
beim optimierten Magnetfeld 8, 64MHz beträgt (s. Kap. 6.2.5), muss zur Kopp-
lung im gewünschten Λ-System die relative Nachweisfrequenz um diesen Betrag
zur Kontrollfrequenz verstimmt sein. Hieraus ergibt sich ∆νN = 11,44 MHz. Zur
Rephasierung der Kohärenz werden zwei HF-pi-Pulse (τpi = 26, PHF ≈ 10W) ge-
nutzt, welche symmetrisch um das Zentrum der Speicherzeit angeordnet sind und
mit∆νHF = 8, 64MHz resonant zum entsprechenden Hyperfeinübergang sind. Auf-
grund der hohen erwarteten Kohärenzzeit von mehreren 100 ms wurde eine Spei-
cherzeit von ∆t = 10 ms gewählt. Im Vergleich zu den vorigen Lichtspeicherzeiten
im Bereich von 1 ms wird hierdurch sichergestellt, dass es sich tatsächlich um ei-
ne Lichtspeicherung unter ZEFOZ-Bedingungen handelt. Dennoch wird die Spei-
cherzeit nicht zu groß gewählt, um eine hohe Signalstärke zu erhalten und die
Optimierungsdauer des EA zu beschränken. Nach der Speicherzeit wird durch den
Lesepuls die gespeicherte Kohärenz in den Signalpuls rücktransformiert. Dieser
wird detektiert und nach einer analogen Integration durch den EA ausgewertet.
Basierend auf dieser Pulssequenz wird der EA mit einer Anfangsgeneration von
20 zufälligen Individuen gestartet. Nach der Bewertung werden die sechs schlech-
testen Individuen verworfen (Selektionsrate 30 %), bevor es zur Evolution kommt.
Der Anteil der Mutation wurde auf 45% festgesetzt. Der anfängliche Mutations-
grad betrug 20 % und wurde während des EA automatisch auf unter 1% verringert.
Auf die Durchmischung des Genpools durch Rekombination wurde wegen der ge-
ringen Generationsgröße verzichtet. Die restlichen Individuen werden geklont.
Der Fortschritt des EA kann anhand von Abbildung 7.3 beurteilt werden, in der
die Stärke des Lichtspeichersignals – die Güte ESig – gegen die Generationszahl
aufgetragen ist. Es werden zwei Kurven miteinander verglichen: Jeder Punkt der
Optimierung (◦) entspricht der gemittelten Güte aller Individuen einer bestimm-
ten Generation. Es wird der erwartete monotone Anstieg mit einer beginnenden
Abflachung ab Generation ∼ 220 verzeichnet. Der EA steigert die Lichtspeicheref-
fizienz und konvergiert zu einem optimalen Individuum. Die blau markierten Da-
ten () symbolisieren die Signalstärke, welche durch ein zufällig ausgewähltes
Individuum der ersten Generation erzielt wird. Dieses wird in jeder Generation er-
neut getestet und dient als Referenz. Der horizontale Verlauf der Referenz deutet
auf stabile Messbedingungen während des gesamten Optimierungsprozesses hin.
Das finale Ergebnis des Optimierungsprozesses wird durch den in Abbil-
dung 7.2 dargestellten, grün hinterlegten Präparationspuls repräsentiert. Um die
Wirkung dieses Pulses und des anschließenden Säuberungspulses auf das Medium
zu verstehen, wird die manipulierte Besetzung durch Absorptionsspektroskopie
untersucht. Hierzu wird unmittelbar vor dem Schreibpuls ein schwacher Nach-
weispuls eingestrahlt, dessen relative Frequenz zwischen ∆νN = −10MHz und
+40MHz verstimmt wird. Aus der transmittierten Intensität wird das Absorpti-
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Abbildung 7.3: Anstieg des Lichtspeichersignals (◦) während der Präparationsoptimierung
mittels des EA unter ZEFOZ-Bedingungen. Die Referenz () wird in jeder Generation durch
ein jeweils identisches Individuum ermittelt.
onsspektrum errechnet, welches in Abbildung 7.4 links dargestellt ist. Im Gegen-
satz zum entarteten Fall (B = 0) (s. auch Abb. 4.4 links) besitzt das optisch er-
mittelte Absorptionsspektrum unter dem Einfluss von ~Bopt eine deutlich komplexe
Struktur. Gründe hierfür sind die hohe Zahl von 2×36 statt nur 9 möglichen opti-
schen Kopplungen innerhalb des inhomogen verbreiterten Übergangs 3H4↔ 1D2,
sowie die Komplexität des durch den EA ermittelten Frequenzverlaufs. Die Inter-
pretation der optimierten Präparation gestaltet sich dementsprechend schwieriger.
Der Präparationspuls lässt sich in zwei Abschnitte unterteilen. Im ersten Teil
(dunkelgrün hinterlegt in Abb. 7.2) variiert die Frequenz über ein vergleichsweise
breites Intervall von ∆νP ≈ 0...25MHz. Hierdurch wird analog zur spectral pit (s.
Kap. 4.1.3) ein ausgedehnter Bereich geringer Absorption erzeugt. Anschließend
variiert die Frequenz im zweiten Teil des Pulses (hellgrün hinterlegt) über ein
deutlich schmäleres Intervall (∆νP ≈ 20,5...25, 5MHz). Dies bewirkt einen selek-
tives Rückpumpen in bestimmten Ensembles. Der anschließende Säuberungspuls,
welcher eine konstante Frequenz von ∆νSa¨ub. = 2, 8MHz aufweist, übernimmt nun
die Rolle des Rückpumppulses.
Der optische Pumpprozess kann prinzipiell auf Basis einer Simulation (s. An-
hang B) nachvollzogen werden (s. Abb. 7.4 links). Die folgende Diskussion be-
schränkt sich allerdings aufgrund der großen Zahl beteiligter Systeme auf ledig-
lich ein einzelnes, für die Lichtspeicherung relevantes, Ensemble. Der Effekt des
zweiten Präparationsschrittes sowie der Säuberung auf das unpräparierte Ensem-
ble mit dem Ensembleparameter ε = 22,89 MHz ist schematisch in Abbildung 7.4
rechts dargestellt. Durch einen doppelten Pumpprozess transferiert der Präparati-
onspuls die Besetzung (blau Kugeln) in die Grundzustände |+ 1
2
〉, | − 1
2
〉. Anschlie-
ßend nutzt der Säuberungspuls zwei Übergänge nahezu identischer Frequenz, um
diese Zustände zu entleeren und die Besetzung in die tieferliegenden Niveaus zu
überführen. Das Ensemble wird somit zumindest teilweise in Zustand |1〉 präpa-
riert, während Zustand |3〉, wie für EIT erforderlich, unbesetzt ist.
Die Besetzung des Zustands |1〉 im obigen Ensemble trägt zur Absorption auf
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Abbildung 7.4: Links: Absorptionsspektrum nach der EA-optimierten Präparation sowie
dem Säuberunggspuls (s. auch Abb. 7.2). Experimentelle Daten (◦) werden mit einer Si-
mulation (—) verglichen. Bei zusätzlichem Kontrollfeld, wird ein Absorptionseinbruch bei
∆νN = 11,44 MHz beobachtet (s. Ausschnitt). Rechts: Wirkung des zweiten Präparations-
schrittes und der Säuberung auf ein unpräpariertes, für EIT relevantes Ensemble.
dem Nachweisübergang |1〉↔ |2〉 bei. Dies äußert sich im Spektrum durch das Ab-
sorptionsmaxima bei ∆νN = 11,44 MHz, dessen Position ebenfalls von der Simula-
tion vorhergesagt wird (s. Abb. 7.4 links). Dabei ist zu beachten, dass zu diesem
Absorptionsmaximum auch drei weitere Ensembles beitragen, welche ebenfalls in
Grundzustand |1〉 präpariert wurden – in denen das Nachweisfeld aber resonant
mit den angeregten Zuständen |2′〉, |2′′〉, |2′′′〉 ist (s. Abb. 7.4 rechts). Der EA prä-
pariert also simultan insgesamt vier Λ-Systeme zur Lichtspeicherung.
Wird zeitgleich zum Nachweisfeld ein intensiver Kontrollpuls (∆νK = 2, 8MHz)
eingestrahlt, ergibt sich der erwartete Einbruch der Absorption auf der Nachweis-
Resonanz (∆νN = 11, 44MHz) aufgrund von EIT (s. Detailansicht in Abb. 7.4
links). Die Breite des Transmissionsfensters ist dabei mit ΓEIT ≈ 35 kHz deutlich
schmäler als der Wert von ΓEIT ≈ 200 kHz ohne Einfluss eines externen statischen
Magnetfeldes (s. Kap. 4.2). Dies deutet nach (2.24) auf höhere optische Dekohä-
renzraten γ12 hin und wirkt sich negativ auf die Speichereffizienz η aus.
Mit der Sequenz aus Abbildung 7.2 wird bei einer Speicherzeit von ∆t = 10ms
eine Effizienz von lediglich η= 0,38 % erreicht. Im Vergleich zu den Experimenten
bei B = 0 ist diese somit um mehr als eine Größenordnung reduziert. Im Folgenden
werden die wichtigsten Gründe hierfür motiviert (s. auch Kap. 2.3.4):
1. Der Absorptionskoeffizient von α ≈ 4cm−1 auf der Resonanz ist deutlich klei-
ner als bei den Experimenten bei B = 0. Durch das externe Magnetfeld werden
die Niveaus aufgespalten und in die zwei magnetischen Lagen A und B sepa-
riert. Im Vergleich zu B = 0 verringert sich hierdurch die Zahl der für EIT zu
Verfügung stehenden Pr3+-Ionen auf ein Viertel.
2. Die EIT-Bandbreite von ΓEIT ≈ 35kHz ist deutlich schmäler als die Schwan-
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kungen der Laserfrequenz im Bereich von ∆νF lukt. ' 100kHz. Dies führt zu
inkohärenter Absorption bei nicht-resonanten Schreibprozessen sowie Pulsde-
formation beim verstimmten Auslesen des Nachweispulses.
3. Um einen schnellen Ablauf des EA zu gewährleisten, wurde die Lichtspeiche-
rung in einem gesättigten EIT-Regime durchgeführt: Durch eine verhältnismä-
ßig große Nachweispulsfläche können Intensitätsfluktuationen des Signals mi-
nimiert werden, gleichzeitig verschlechtert sich aber auch die Effizienz. Durch
eine einfache Reduktion von EN konnte eine Verdopplung der Effizienz auf
η≈ 0,8 % experimentell nachgewiesen werden.
4. Der zeitliche Verlauf der Nachweis- und Kontroll-Pulsflanken ist noch nicht
optimal gewählt. Diese können prinzipiell ebenfalls durch den EA optimiert
werden [111]. In den hier präsentierten Experimenten wurde aber darauf ver-
zichtet, um einen schnellen Fortschritt des EA zu gewährleisten.
5. Die räumliche Inhomogenität des HF-Magnetfeldes führt zu einer imperfek-
ten Rephasierung. In hier nicht diskutierten Experimenten (an einem analogen
Aufbau) wurde nachgewiesen, dass die Rephasierungseffizienz durch einen
Kristall geringerer Dicke bzw. optimierter HF-Spulen erhöht werden kann.
6. Die Speichereffizienz wird durch die im Experiment genutzte Propagations-
richtung der Kontrollpulse beschränkt. Höhere Lichtspeichereffizienzen kön-
nen mittels „rückwärtigem Auslesen“ erzielt werden [99].
7.3 Lichtspeicherung im externen Magnetfeld
Im vorigen Abschnitt wurde die EA-optimierte Präparation des komplexen Medi-
ums zur Lichtspeicherung mittels EIT vorgestellt. Dazu wurde im Experiment die
Güte der Individuen in einem EIT-Lichtspeicherexperiment getestet. Hierbei wur-
de lediglich die vergleichsweise moderate Speicherzeit von∆t = 10ms genutzt. Im
Folgenden soll nun die Abhängigkeit des Lichtspeichersignals von der Speicherzeit
∆t untersucht werden. Dazu wird die durch den EA ermittelte Pulssequenz (s.
Abb. 7.2) genutzt und die Speicherzeit bis in den Bereich mehrerer 100ms erhöht.
Simultan wird die zeitliche Position der zwei Rephasierungspulse angepasst.
Das Ergebnis dieser Messung ist in Abbildung 7.5 dargestellt. Wie erwartet
ergibt sich aufgrund der Insensitivität des Speicherübergangs |1〉 ↔ |3〉 gegen-
über äußeren Störungen, infolge der ZEFOZ-Technik, ein verlangsamter Abfall des
Lichtspeichersignals gegen die Speicherzeit ∆t. Eine Regression (—) basierend
auf dem Modell des Phasengedächtnisses stimmt sehr gut mit den experimentell
ermittelten Daten (◦) überein und ergibt eine Kohärenzzeit von T2 = 331± 7 ms.
Grundsätzlich erwartet man dieselbe Zerfallsdauer wie im Fall der Kohärenz-
charakterisierung mittels Spinechos (s. Kap. 6.2.5). Die hier gefundene Kohärenz-
zeit ist allerdings etwas geringer, als der durch die Spinechos ermittelte Wert von
392 ms (s. Abb. 6.11). Diese leichte Diskrepanz kann darauf zurückgeführt wer-
den, dass die Messungen nicht am selben Tag durchgeführt wurden. Die Umge-
bungsbedingungen im Labor (insb. Temperatur und statische elektrische Potentia-
le) variieren von Tag zu Tag. Dies wirkt sich auf die Steuerungselektronik aus, so
dass sich die absolute Genauigkeit des Magnetfeldes minimal ändern kann. In Ka-
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Abbildung 7.5: Lichtspeichersignal in Abhängigkeit der Speicherzeit∆t unter Einfluss von
~Bopt . Experimentelle Daten (◦) werden mit einer Regression (—) auf Basis des Modells des
Phasengedächtnisses verglichen. Der Ausschnitt zeigt den Signalpuls bei ∆t = 10 ms (+).
pitel 6.2.5 wurde gezeigt, dass Feldänderungen im Bereich von 1% die Kohärenz-
zeit um mehr als eine Größenordnung ändern können. Die hier gemessene Diskre-
panz wird also vermutlich durch eine Abweichung des Magnetfeldes von der opti-
mierten Konfiguration von unter 0,1 % verursacht. Insgesamt konnte im Vergleich
zur Kohärenzzeit von T2 ≈ 500µs bei B = 0, durch die Kombination von ZEFOZ-
Technik und EA-optimierter Präparation, eine Steigerung der Lichtspeicherdauer
um über einen Faktor 660 erzielt werden.
7.3.1 Dynamische Dekohärenzkontrolle und Bildspeicherung
Im letzten Schritt des Experiments wurde die ZEFOZ-Technik und die EA-
optimierte Präparation mit DD kombiniert und zur Speicherung von Bildern
mittels EIT angewandt. Hierbei wird die Rephasierungssequenz aus zwei pi-Pulsen
durch eine große Anzahl solcher pi-Puls-Paare der Zyklusdauer τc ersetzt (s. auch
Abb. 6.13). Um die Akkumulation von Pulsflächenfehlern zu minimieren, wird die
Breitbandanpassung gegen die Einzelfrequenzimpedanzanpassung (s. Kap. 3.5.3)
ausgetauscht, und HF-pi-Pulse von lediglich τpi = 4µs Dauer generiert.
Abbildung 7.6 zeigt die Signalstärke des rücktransformierten Nachweispul-
ses in Abhängigkeit der Speicherzeit ∆t. Die Experimente wurden bei der opti-
mierten ZEFOZ-Konfiguration ~Bopt = (741;177; 215)G, unter Verwendung der EA-
optimierten Präparation und DD für verschiedene Zykluszeiten τc = 100µs (◦),
τc = 1ms (◦), τc = 50 ms (◦) durchgeführt. Wie im Falle der Kohärenzcharakteri-
sierung mittels Spinechos (s. Kap. 6.3), wird durch die dynamische Entkopplung
eine deutliche Erhöhung der Lichtspeicherdauer bis in die Größenordnung von
einer Minute detektiert. Für eine Zykluszeit von τc = 100µs liefert eine exponenti-
elle Regression (—) eine Kohärenzzeit von T2 = 42,3±2, 6 s. Die Speichereffizienz
wird dabei im Vergleich zu Abbildung 7.5 durch die große Anzahl von HF-pi-Pulsen
(bis zu zwei Millionen Pulse bei ∆t = 100s) nur marginal beeinflusst. Dies deutet
97
Kapitel 7. Lichtspeicherung III – Experimentelle Erhöhung der Speicherdauer
0 20 40 60 80 1000
10
20
30
40
50
1 s
Sig
na
lpu
lse
ne
rgi
eE
Sig
[pJ
]
Speicherzeit �t [s]
�c =100 µs T2 =42.3±2.6 s
�c =1ms T2 =23.9±1.5 s
�c =50ms T2 = 4.9±0.3 s
1 s 10 s 60 s0,1 s
0,0
0,1
0,2
0,3
0,4
0,5
Sp
eic
he
ref
fizi
en
z�
[%
]
Abbildung 7.6: Licht- und Bildspeicherung mittels EIT unter ZEFOZ-Bedingungen, mit EA-
optimierter Präparation und DD für verschiedene Zykluszeiten τc = 100µs (◦), τc = 1ms (◦),
τc = 50 ms (◦). Eine exponentielle Regression (—) liefert eine maximale Lichtspeicherdauer
von T2 = 42,3 s. Die Bilder wurden mittels einer DD-Zykluszeit von τc = 100µs gespeichert
und nach Speicherzeiten von ∆t = 0,1 s, 1s, 10 s und 60s wieder ausgelesen.
auf eine sehr effiziente Entkopplung hin.
Die hier ermittelte Speicherzeit übertrifft die längste bisher bei der EIT-
Lichtspeicherung – für einfache Pulse, d.h. keine Bilder – in Pr3+:Y2SiO5 gemes-
sene Speicherzeit von 2, 3 s [189] um über einen Faktor 18. Im Vergleich dazu
liegen typische Speicherdauern in warmen atomaren Gasen lediglich im Bereich
von einigen 100µs [15, 79]. Ebenso wurden bislang in ultrakalten Gasen keine
höheren EIT-Speicherzeiten erzielt. In einem atomaren Mott-Isolator wurde ei-
ne EIT-Speicherzeit von ∼ 240 ms [190], in einem Bose-Einstein-Kondensat eine
Speicherzeit im Bereich einer Sekunde [191] beobachtet. Die bislang längste EIT-
Speicherzeit von ∼ 16 s wurde in ultrakalten Rubidiumatomen, welche in einem
optischen Gitter präpariert wurden, gemessen [192]. Insgesamt stellen somit die
im Rahmen der vorliegenden Arbeit präsentierten Ergebnisse die längste je mittels
EIT, unabhängig vom Typ des Mediums, gemessene Speicherdauer dar [193].
Neben einfachen Lichtpulsen wurden im Experiment auch Bilder gespeichert.
Hierzu wurde Maske 1 in Strahlengang Nachweis 1 eingebracht und dem Nach-
weispuls eine Struktur von drei horizontalen Streifen der Länge 100µm aufge-
prägt. Die Zyklusdauer der Entkopplungssequenz betrug dabei τc = 100µs. Abbil-
dung 7.6 zeigt oben Bilder, welche nach Speicherzeiten von bis zu einer Minute
wieder ausgelesen wurden. Selbst auf dieser langen Zeitskala kann die Struk-
tur der drei Streifen einwandfrei identifiziert werden. Im Gegensatz zur EIT-
getriebenen Bildspeicherung in gasförmigen Medien wird hier kein Verlust der
transversalen Information infolge atomarer Diffusionsprozesse detektiert. Die im
hier diskutierten Experiment erreichten Speicherzeiten von Bildern liegen da-
mit um mehr als sechs Größenordnungen über den besten Ergebnissen zur EIT-
Bildspeicherung in atomaren Gasen [26,27,133].
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Im Rahmen dieser Arbeit wurde die kohärente Speicherung von Licht mittels EIT
in einem Praseodym-dotierten Yttrium-ortho-Silikat-Kristall untersucht. Ziel war
die Realisierung eines EIT-getriebenen Festkörper-Speichers mit hoher Speicher-
kapazität und langer Speicherdauer. Hierzu wurde eine Vielzahl von Techniken
eingesetzt, die in ihrer Kombination erstmalig Anwendung fanden. Um die Spei-
cherkapazität zu erhöhen, wurde EIT mit Bildspeicherung und Multiplexing kom-
biniert. Um die Speicherzeit zu verlängern, wurden statische Magnetfelder zur
Manipulation der Energieniveaus und Reduktion von Dekohärenz, sowie magneti-
sche Wechselfelder zur Entkopplung der Zustände von der Umgebung verwendet.
Zur optimalen Präparation der komplexen Niveaustrukturen wurde die rückkopp-
lungsgesteuerte Pulsformung mit Hilfe evolutionärer Strategien genutzt.
Zunächst wurden EIT und Bildspeicherung im Festkörper bei Speicherzeiten
implementiert, die durch Dephasierungsprozesse auf einige 10µs limitiert waren.
Durch einfache Techniken zur Hochfrequenz-Rephasierung konnte die Speicher-
dauer um etwa einen Faktor 50 auf die Kohärenzzeit von 500µs gesteigert wer-
den. Bei den Untersuchungen zeigten sich Oszillationen der Speichereffizienz mit
der Speicherdauer. Diese entstanden durch simultane Speicherung der optischen
Information in leicht zueinander verstimmten Frequenzensembles, gefolgt von
De- und Rephasierung. Dieser Effekt der Dunkelzustandsschwebung konnte erst-
mals in einem Festkörper nachgewiesen werden und schließlich mittels geeigneter,
schwacher Magnetfelder kontrolliert bzw. unterdrückt werden. Hierdurch wurde
die Speichereffizienz über die gesamte Speicherzeit maximiert [129]. Auch wurde
erstmals die EIT-getriebene Bildspeicherung in einem Festkörper implementiert.
Im Vergleich zur EIT-Bildspeicherung in Gasen, die durch atomare Diffusionspro-
zesse gestört wird, konnte die Speicherdauer sowie die Speicherkapazität in diesen
ersten Experimenten bereits um mehr als einen Faktor 40 erhöht werden. Eine Ab-
schätzung auf Basis des ermittelten Speichergebietes lässt eine vierstellige Zahl
von Speicherpunkten in einem einzigen Kristall realistisch erscheinen [128].
Zur weiteren Erhöhung der Speicherkapazität wurde anschließend die EIT-
Bildspeicherung mit Multiplexing-Verfahren aus der klassischen Holographie kom-
biniert. Dazu wurde das spektral selektive Frequenzmultiplexing, welches auf der
Speicherung von Information in verschiedenen Frequenzklassen (Ensembles) von
Ionen beruht, sowie das räumlich selektive Winkelmultiplexing, das Prinzipien der
Phasenanpassung zur Kontrolle der Richtung des emittierten Signalpulses nutzt,
eingesetzt. Die Multiplexing-Verfahren erlaubten die simultane Speicherung von
Bildern mittels EIT im selben Kristallvolumen. Ebenso wurden beide Techniken
miteinander kombiniert, um die Speicherkapazität weiter zu erhöhen [139].
Im wichtigsten Teil der Arbeit sollten sehr lange EIT-Speicherzeiten durch Kon-
trolle und Unterdrückung von Dekohärenzprozessen mittels statischer und hoch-
frequenter Magnetfelder erreicht werden. Hierzu wurde ein supraleitendes Spu-
lensystem entwickelt. Durch geeignete statische Felder kann die Hyperfeinstruk-
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tur der Pr3+-Ionen so manipuliert werden, dass Übergänge entstehen, die in ers-
ter Näherung insensitiv gegenüber äußeren Einflüssen sind. Bei diesen ZEFOZ-
Konfigurationen lassen sich daher deutlich erhöhte Kohärenzzeiten bzw. EIT-
Speicherzeiten erzielen. Allerdings bewirken die statischen Magnetfelder aufgrund
des Zeeman-Effekts eine erheblich komplexere Niveaustruktur als im feldfreien
Fall. Um diese zu charakterisieren, wurde die Raman-Heterodyn-Spektroskopie
implementiert. Hiermit konnte die aufgespaltene HFS mit sehr hoher Präzision
vermessen werden. Die optimale ZEFOZ-Konfiguration wurde durch ein automati-
siertes Verfahren auf Basis von Spinecho-Messungen ermittelt, welches eine direk-
te Charakterisierung von Kohärenzzerfällen ermöglicht. Durch die ZEFOZ-Technik
konnte so eine Steigerung der Kohärenzzeit von 500µs um fast drei Größenord-
nungen auf 392ms erzielt werden. Der ZEFOZ-Charakter der gefundenen Feldkon-
figuration wurde mittels der RHS verifiziert.
Anschließend wurde die dynamische Dekohärenzkontrolle genutzt, um die
Kohärenzzeit noch weiter zu verlängern. Hierbei wurden die Pr3+-Ionen durch
schnelle Folgen von hochfrequenten Magnetfeldpulsen (bis zu 20000 pro Sekun-
de) effektiv von der Umgebung entkoppelt. Dadurch konnte die Kohärenzzeit bis
in den Bereich von einer Minute gesteigert werden. Dies stellt die längste je gemes-
sene Kohärenzzeit in Pr3+:Y2SiO5 dar und erreicht die Zeitskala der natürlichen
Lebensdauer von 100s, die das ultimative Limit im dotierten Kristall definiert.
Schließlich wurden ZEFOZ-Technik und DD auf die EIT-getriebene Licht- und
Bildspeicherung in Pr:YSO angewandt. Aufgrund der Komplexität der Zeeman-
aufgespaltenen HFS war eine einfache Präparation des Mediums für EIT nun nicht
mehr möglich. Daher wurde auf ein Verfahren zurückgegriffen, welches ursprüng-
lich im Bereich der Ultrakurzpulsphysik zur selbstoptimierenden Pulsformung ent-
wickelt wurde. Ein evolutionärer Algorithmus sucht auf Basis biologischer Prinzi-
pien nach einem optimalen Präparationspuls für die Lichtspeicherung. In den hier
durchgeführten Experimenten wurde ein EA erstmals zur Präparation einer kom-
plexen, Magnetfeld-aufgespaltenen und inhomogen verbreiterten Niveaustruktur
angewandt. Die gefundene Pulssequenz ermöglichte die Lichtspeicherung und
konnte qualitativ durch Simulationen erklärt werden. Um die Lichtspeicherdau-
er zu verlängern, wurde schließlich die DD eingesetzt. Die erreichte Speicherdau-
er von über 40 Sekunden stellt die längste je gemessene EIT-Speicherzeit dar.
Zusätzlich konnte die EIT-Bildspeicherung auf diesen makroskopischen Zeitska-
len demonstriert werden. Dies übertrifft vorherige Implementierungen der EIT-
getriebenen Bildspeicherungen um über sechs Größenordnungen [193].
Im Rahmen des Gesamtprojekts konzentrieren sich die aktuellen Forschungen
vor allem auf eine weitere Optimierung der Lichtspeicherung. So werden Ent-
kopplungssequenzen auf Basis kompositer Pulse untersucht, um eine Steigerung
der Speichereffizienz zu erzielen. Des Weiteren sollen die im Rahmen dieser Arbeit
implementierten HF-Techniken in den optischen Bereich übertragen werden, um
einen vollständig optischen Speicher zu realisieren. Experimentelle Verbesserun-
gen zielen derzeit auf eine stabilere Strahlquelle auf Basis eines optisch parame-
trischen Oszillators. Ferner sollen in Zukunft auch grundlegend andere Techniken
zur kohärenten Speicherung von Lichtpulsen (z.B. mittels atomaren Frequenzkäm-
men) oder auch andere Speichermedien (z.B. Eu3+: Y2SiO2) untersucht werden.
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Abstract
This thesis deals with light storage via electromagnetically induced transparency
(EIT) in a rare-earth-ion-doped crystal. EIT is a quantum interference effect which
enables precise manipulation of the linear and non-linear optical properties of
quantum systems. Besides allowing cancellation of absorption EIT also permits
the preparation of media in a state of highly anomalous dispersion. This led to the
surprising effects of “slow” and “stored light” which are nowadays well established
techniques in the field of optical quantum-state storage. The main goal of the work
reported in this thesis is the implementation of an EIT-driven memory for coherent
light pulses with enhanced storage capacity and extremely long storage durations.
The experiments were performed in a special kind of solid—a yttrium ortho-
silicate crystal doped with praseodymium ions (Pr3+:Y2SiO5). This medium offers
the advantages of free atoms, i.e. spectrally narrow transitions and reduced in-
teractions, while also providing high optical densities, good scalability and easy
handling. Moreover, the absence of atomic diffusion in the solid medium allows
spatially localized storage of large amounts of optical data.
In the first experiments to prolong the storage duration radio frequency ma-
gnetic pulses inverted varying phase evolutions of atomic coherences, which we-
re initially prepared by the EIT light storage process. This extended the storage
duration ∆t from the pure dephasing time Tdeph ≈ 10µs to the coherence time
T2 ≈ 500µs. These investigations revealed prominent oscillations of the storage ef-
ficiency versus the storage duration. The light storage process took place in nearly
degenerate level systems. This led to constructive and destructive interference of
the atomic coherences which were finally mapped on the restored light field. This
“dark state beating” was observed for the first time in a solid. By application of
weak magnetic fields the oscillations could be controlled and finally completely
suppressed which led to a maximized efficiency for each storage duration [129].
Chapter 5 reports of investigations on three different techniques to extend the
storage capacity of the EIT-driven memory. The storage of light pulses with imprin-
ted image information increased the storage density compared to all former expe-
riments on EIT-driven image storage by more than a factor of 40. The presented re-
sults represent the first implementation of this concept in a solid [128]. Next, two
techniques from classical holography were adapted to EIT-driven light storage.
First, frequency multiplexing by EIT relies on simultaneous storage of light pulses
in different ensembles of the inhomogeneously broadened medium. Second, an-
gular multiplexing utilizes the phase matching of the applied laser fields to store
information under different angles into the crystal. Both multiplexing techniques
were implemented and combined with image storage. Moreover, a combination of
both multiplexing techniques was demonstrated. This again increased the storage
capacity of the EIT-driven memory [139].
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Abstract
The storage time in EIT-driven light storage is typically limited by decoherence.
This obstacle can be overcome by application of external magnetic control-fields.
For specific static magnetic fields, hyperfine transitions can be found whose tran-
sition frequency is – to first order – insensitive to external fluctuations. At such
zero first order Zeeman shift (ZEFOZ) configurations, considerably longer cohe-
rence times of the relevant hyperfine-transitions can be observed. However, due to
the Zeeman effect the external magnetic field also splits the levels and leads to a
significantly more complex level structure. Hence, the medium was characterized
by Raman heterodyne spectroscopy (RHS) with very high resolution. The optimal
ZEFOZ-configuration was then determined by an automated search based on spin
echo techniques. This procedure increased the coherence time from T2 ≈ 500µs to
T2,opt = 392ms. The ZEFOZ-character of the determined transition was verified by
means of RHS. Finally, by decoupling the relevant quantum system from residual
noise the coherence time was further extended. This technique – known as dyna-
mical decoupling (DD) – relies on a sufficiently fast driving of the system such that
perturbations of the environment are averaged out. The obtained T2-time of one
minute represents the longest coherence time ever measured in Pr3+:Y2SiO5.
The last chapter discusses applications of these magnetic field techniques to the
EIT light storage protocol. As the Zeeman effect splits all levels, a simple analytic
preparation of the medium is not possible anymore. Hence a technique, originally
developed in ultra-short pulse physics, based on self-learning pulse shaping was
applied. An evolutionary algorithm (EA) imitated the principles of evolutionary
biology to efficiently search for an optimized preparation sequence prior to a light
storage experiment. In this work an EA was applied to such a complex, Zeeman-
splitted and inhomogeneously broadened level structure for the first time. The EA
found a solution, i.e. an optimized preparation pulse sequence which enabled light
storage at ZEFOZ-conditions. The effect of the optimized pulse on the medium
could be explained by comparison with numeric simulations.
The final step towards extremely long light storage times relied on dynamical
decoupling via RF driving pulses. By application of 20000 pi-pulses per second,
the EIT-storage time could be extended above 40 seconds. This represents the lon-
gest ever observed storage duration in any EIT experiment and any medium. The
storage duration approaches the ultimate time scale of the population lifetime of
the relevant hyperfine states of T1 ∼ 100s. To demonstrate the full potential of
the presented concept, the experiment on long-term light storage was finally com-
bined with image storage. Even after one minute the images could be retrieved
with high contrast and no observable degradation of their structure. This outper-
forms all former experiments on EIT-driven image-storage with maximal storage
durations in the range of 10µs by more than six orders of magnitude [193].
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Anhang A
Spektroskopische Parameter zur Berechnung
der Hyperfeinstruktur
Die in Kapitel 6 präsentierten Zeeman-Spektren (s. Abb. 6.2) wurden mit berech-
neten Werten, welche auf dem in Kapitel 1.3.2 eingeführten Formalismus basieren,
verglichen. Für die Herleitung des effektiven Quadrupoltensors Qˆ und des effek-
tiven Zeeman-Tensors Mˆ sind dabei Rotationsmatrizen R notwendig, welche nach
der z yz-Konvention mit den Eulerwinkeln α, β , γ durchgeführt werden:
R(α,β ,γ) =
 cosγ sinγ 0− sinγ cosγ 0
0 0 1
 ·
cosβ 0 − sinβ0 1 0
sinβ 0 cosβ
 ·
 cosα sinα 0− sinα cosα 0
0 0 1

(A.1)
Ebenso sind zur Berechnung der Hyperfeinstruktur die entsprechenden spek-
troskopischen Parameter notwendig. In der vorliegenden Arbeit wird der Parame-
tersatz von Lovri´c et al. verwendet [50]:
Tabelle A.1: Spektroskopische Parameter der Hyperfeinstruktur in Pr:YSO für den Grund-
zustand 3H4 und den ersten angeregten Zustand
1D2 nach [50].
Parameter Grundzustand angeregter Zustand Einheit
D -4,4435 1,35679 MHz
E -0,56253 0,42192 MHz
αQ 62,1 123,51 °
βQ 31,81 94,69 °
γQ 93,94 170,56 °
gx 2,657 1,454 kHz/G
g y 3,101 1,430 kHz/G
gz 11,308 3,376 kHz/G
αM 112,0 44,0 °
βM 35,68 63,91 °
γM 101,54 3,0 °
αC2 110,0 120,0 °
βC2 1,574 1,65 °
Hierdurch können alle Hyperfeinübergänge für gegebene externe Magnetfelder
berechnet werden. Abbildung A.1 zeigt exemplarisch eine aus den obigen Daten
ermittelte Simulation des absoluten Gradienten |∂ ν/∂ B| der Hyperfeinresonanz
103
Anhang A. Spektroskopische Parameter zur Berechnung der Hyperfeinstruktur
|1〉 ↔ |3〉 (s. Abb. 7.4 rechts) gegen ein externes Magnetfeld. Das Magnetfeld
wurde dabei analog zu Abbildung 6.12 in einem Bereich von jeweils 500 G um
das in Kapitel 6.2.5 optimierte ZEFOZ-Feld ~Bopt = (741; 177;215)G variiert. Die
Schnittebenen sind jeweils durch die entsprechende Feldkomponente definiert, so
dass der ZEFOZ-Punkt im Zentrum liegt. Deutlich ist die Überlagerung der Berei-
che mit besonders niedriger Feldabhängigkeit im Schnittpunkt zu erkennen. Die
hier ermittelte Zeeman-Verschiebung erster Ordnung beträgt bei der optimierten
Konfiguration lediglich |∂ ν/∂ B|= 1,2 kHz/G.
Abbildung A.1: Berechneter Gradient |∂ ν/∂ B| des Hyperfeinübergangs |1〉↔ |3〉 (∆νHF =
8, 64MHz) im Feldbereich Bx = 500...1000G, By = 0...500G und Bz = 0...500G. Die Schnit-
tebenen schneiden sich am optimierten ZEFOZ-Punkt ~Bopt = (741; 177;215)G, an dem die
geringste Abhängigkeit der Resonanzfrequenz vom Magnetfeld beobachtet wird.
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Anhang B
Simulation des optischen Pumpens
In Kapitel 4 und 7 wird die Präparation des Pr:YSO-Kristalls durch verschiedene
Pulssequenzen vorgestellt. Um die Wirkung der Präparationspulse auf das Medi-
um zu untersuchen, werden Absorptionsspektren aufgenommen, welche mit si-
mulierten Spektren basierend auf optischem Pumpen (s. auch Kap. 4.1.1) vergli-
chen werden. Diese Simulationen basieren auf einem semi-klassischem Ratenglei-
chungsmodell, welches in Kooperation mit A. Romanenko (Univ. Kiew) entwickelt
und als Programmcode implementiert wurde. Im Folgenden wird dieses Modell
kurz vorgestellt.
Die einzelnen Hyperfeinzustände des Mediums werden durch den Multiindex
A = (a,σ) bezeichnet, wobei a = 1,3 für den Grundzustand 3H4 und a = 4,6 für
den angeregten Zustand 1D2 steht. Die Aufspaltung der Niveaus im Magnetfeld
wird durch σ = ± berücksichtigt. In dieser Notation ergibt sich der Wechselwir-
kungsoperator in Drehwellennäherung (RWA) zu:
HˆRWA = ħh

∆1˜ 0 0
0 ∆2˜ 0 Ω/2
0 0 ∆3˜
∆4˜ 0 0
Ω/2 0 ∆5˜ 0
0 0 ∆6˜

Hierbei zeigen die Tilden beide Werte σ eines Multiindexes desselben Zustandes a
an. Die Einträge von HˆRWA sind 2× 2 Blöcke mit
∆A =

∆a,+ 0
0 ∆a,−

und ΩAB =

Ωab,++ Ωab,+−
Ωab,−+ Ωab,−−

.
Ohne externes Magnetfeld gilt 1˜ = 1 und die Diagonalelemente können wie folgt
gewählt werden:
∆1 =−δ21−∆N , ∆2 =−∆N , ∆3 = δ32−∆N , ∆4 =−δ54 , ∆5 = 0 , ∆6 = δ65
Hierbei ist ∆N die Verstimmung des Nachweisfeldes vom Übergang 2↔ 5:
∆N =ωN −ω52
Ist das Magnetfeld ungleich Null, werden die Verstimmungen relativ zu den Zu-
ständen 2 bzw. 5 ohne externes Feld berechnet.
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Die Wechselwirkung der Laserfelder auf das Medium kann dann mittels der
Liouville-von-Neumann-Gleichung (2.16) beschrieben werden:
iħhρ˙ = [Hˆ,ρ]
Betrachtet man lediglich die optischen Kohärenzen, so ergibt sich für die Popula-
tionen:
ρ˙AA =
6˜∑
B=4˜
Im(ΩABρBA) für A= 1˜, 3˜ und ρ˙AA =
3˜∑
B=1˜
Im(ΩABρBA) für A= 4˜, 6˜
Für die optischen Kohärenzen gilt mit A= 4˜, 6˜ und B = 1˜, 3˜:
ρ˙AB =−i(∆A−∆B)ρAB + iΩAB2 (ρBB −ρAA)
Der Kohärenzzerfall erfolgt dabei mit der Dekohärenzrate γ2:
[ρ˙AB]dec =−γ2ρAB
Der Populationszerfall der angeregten Zustände erfolgt mit der Rate Γ1:
[ρ˙AA]dec =−Γ1ρAA für A= 4˜, 6˜
Für die Grundzustände gilt somit:
[ρ˙AA]dec = Γ1
6˜∑
B=4˜
qABρBB für A= 1˜, 3˜
Hierbei sind qAB Faktoren, welche beschreiben, wie die Populationen in die Grund-
zustände zerfallen. Da die Oszillatorstärken aus den spektroskopischen Parame-
tern (s. Anhang A) nicht absolut eindeutig berechnet werden können, wurde ein
Mischungsparameter p eingeführt, welcher eine Überlagerung von Oszillatorstär-
ken [qAB] f und gleichverteiltem Zerfall [qAB]1/6 zulässt:
qAB = p[qAB] f + (1− p)[qAB]1/6 , mit 0¶ p ¶ 1
In der Raten-Näherung gilt für die optischen Kohärenzen:
ρAB =
iΩAB
2
ρBB −ρAA
γ2+ i∆AB
Aus dem Ansatz
ρ˙AA = [ρ˙AA]dec + [ρ˙AA]Ω
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ergibt sich somit für die Grundzustände:
ρ˙AA = [ρ˙AA]dec +
1
2
6˜∑
B=4˜
γ2|ΩAB|2
γ22+∆
2
BA
(ρAA−ρBB) , A= 1˜, 3˜
wobei ∆AB =∆A−∆B ist. Analoges gilt für die angetreten Zustände:
ρ˙AA = [ρ˙AA]dec +
1
2
3˜∑
B=1˜
γ2|ΩAB|2
γ22+∆
2
BA
(ρAA−ρBB) , A= 4˜, 6˜
Dieses System aus gekoppelten Differentialgleichungen beschreibt die Populati-
onsänderungen im hier modellierten Medium unter Einfluss eines äußeren Strah-
lungsfeldes. Zur Lösung dieses Problems werden numerische Methoden basierend
auf den Runge-Kutta-Fehlberg-Verfahren (RKF45) sowie andere Programmpakete
(LSODA) eingesetzt.
Um den linearen Absorptionskoeffizient αl in zu berechnen, wird ein schwa-
ches Nachweisfeld angenommen. Der Absorptionskoeffizient kann dann für jeden
Übergang bzw. Verstimmung ∆N in jedem Ensemble ε separat berechnet werden:
αl in(ε,∆N) = const ·Re
3˜∑
A=1˜
6˜∑
B=4˜
ρAA(ε)−ρBB(ε)
γ2+ i

∆B(∆N)−∆A(∆N)
Dabei entspricht jeder Summand dem Absorptionskoeffizient eines Zweiniveausys-
tems A↔ B. Der gesamte Absorptionskoeffizient für eine inhomogene Verteilung
F(ε)∼ e−ε2/Γ2inh ist dann durch
αl in(∆N) =
+∞∫
−∞
F(ε)αl in(ε,∆N) dε
gegeben.
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Anhang C
Rephasierung im Vierniveausystem
In Kapitel 4.3 wird die Rephasierung der mittels EIT präparierten Grundzustands-
kohärenzen in Pr:YSO vorgestellt. Durch diese Technik kann die Lichtspeicher-
zeit zwar deutlich erhöht werden, allerdings werden dadurch auch störende
Oszillationen der Speichereffizienz gegen die Speicherdauer sichtbar. Die Ursa-
che der Oszillationen liegt in der Kreuzkopplung der beteiligten Grundzustands-
Hyperfeinniveaus durch die verwendeten Hochfrequenz-Rephasierungspulse. Um
diesen Effekt genauer zu beschreiben, wurde in Kooperation mit L. P. Yatsenko
(Institut für Physik, Ukrainische Akademie der Wissenschaften, Kiew) die Repha-
sierung im effektiven Vierniveausystem der Grundzustands-Hyperfeinniveaus mo-
delliert. Das Modell basiert auf den in Kapitel 2 eingeführten Formalismen und
wird im Folgenden vorgestellt.
C.1 Das effektive Vierniveausystem
Das zur Lichtspeicherung relevante Niveausystem ist in Abbildung C.1 dargestellt.
Aufgrund von Hintergrundmagnetfeldern sind die Hyperfeinniveaus Zeeman-
aufgespalten, so dass durch den Lichtspeicherprozess pro magnetischer Lage je-
weils vier Grundzustandskohärenzen präpariert werden (grün gestrichelte Pfeile).
1D2
3H4
±3/2
±5/2
±1/2
±3/2
±5/2
±1/2
Ideal (B=0) Real (B≠0)
Lage A Lage B 
�13
1
2
3
4
Abbildung C.1: Niveausystem in Pr:YSO. Unter realen Bedingungen (B 6= 0) sind die Hyper-
feinniveaus Zeeman-aufgespalten. Mittels EIT können daher jeweils vier unterschiedliche
Kohärenzen pro magnetischer Lage A oder B präpariert werden. Der Ausschnitt rechts
zeigt die Kopplungen der Hochfrequenzrephasierungspulse im effektiven Grundzustands-
Vierniveausystem einer magnetischen Lage.
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Während des Rephasierungsprozesses wechselwirken zwei Hochfrequenz-pi-Pulse
mit den präparierten Kohärenzen, um deren Phase zu invertieren (s. Kap. 4.3).
Die Kopplung eines solchen HF-pi-Pulses an das effektive Vierniveausystem der
beteiligten Grundzustands-Hyperfeinniveaus ist exemplarisch für die magnetische
Lage B in Abbildung C.1 rechts gezeigt.
Das effektive Vierniveausystem besteht aus zwei energetisch tieferliegenden
Niveaus 1 und 3 mit dem Frequenzabstand δ13 sowie zwei energetisch höher
gelegenen Niveaus 2 und 4 mit dem Frequenzabstand δ24. Die Kopplungen der
Niveaus durch einen breitbandigen HF-Puls sind durch graue Pfeile symboli-
siert. Aufgrund der Symmetrie des Problems können die Absolutwerte der Rabi-
Frequenzen der Übergänge 1 ↔ 2 und 3 ↔ 4 als identisch angenommen wer-
den:
µ12E
ħh
 = µ34Eħh  = Ω0. Des Weiteren kann Ω0 durch geeignete Phasenwahl der
atomaren Eigenzustände als reell und positiv angenommen werden. Aufgrund der
Orthogonalität der Eigenzustände sind die Rabi-Frequenzen der Übergänge 1↔ 4
und 3↔ 2 zwar ebenfalls gleich im Betrag, aber unterschiedlich im Vorzeichen:
µ14E
ħh = −µ32Eħh = Ω1. In dieser Konfiguration kann das System durch eine effektive
Rabi-Frequenz
Ω =
p
Ω20+Ω
2
1 (C.1)
beschrieben werden. Der HF-Puls besitzt die Zentralfrequenz ω, welche um ∆ =
ω−ω12 vom Übergang 1↔ 2 verstimmt ist.
C.2 Wechselwirkung eines HF-Pulses mit dem effektiven
Vierniveausystem
Im Folgenden wird die Wechselwirkung eines kurzen, d.h. breitbandigen, HF-
Pulses mit dem effektiven Vierniveausystem betrachtet. Die vier zeitabhängigen
Wahrscheinlichkeitsamplituden des Systems {c1(t), c2(t), c3(t), c4(t)} seien im vier-
komponentigen Zustandsvektor C(t) zusammengefasst, welcher der zeitabhängi-
gen Schrödingergleichung
∂
∂ t
C(t) =−iHˆRWA(t)C(t) (C.2)
gehorcht. Hierbei ist HˆRWA(t) die 4× 4 Hamilton-Matrix in Drehwellennäherung:
HˆRWA =

0 Ω0
2
0 Ω1
2
Ω0
2
−∆ −Ω1
2
0
0 −Ω1
2
δ13
Ω0
2
Ω1
2
0 Ω0
2
−∆+δ24
 (C.3)
Die Bandbreite des HF-Pulses sei deutlich größer als die Verstimmung ∆ sowie die
Aufspaltungen δ13 und δ24.
1 Die Lösung der Gleichung (C.2) kann dann folgen-
dermaßen geschrieben werden:
C(t f ) = UC(t i) (C.4)
1Diese Voraussetzung ist aufgrund der kurzen Zeitdauer eines typischen HF-pi-Pulses von unter
10µs und Hintergrund-Aufspaltungen δ13, δ24 von weniger als 10kHz gut erfüllt.
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wobei t i und t f den Start- und Endzeitpunkt des HF-Pulses bezeichnen. Die 4× 4
Evolutions-Matrix U lautet:
U=

cos A
2
−i cosα sin A
2
0 −i sinα sin A
2−i cosα sin A
2
cos A
2
i sinα sin A
2
0
0 i sinα sin A
2
cos A
2
−i cosα sin A
2−i sinα sin A
2
0 −i cosα sin A
2
cos A
2
 (C.5)
mit
sinα=
Ω1
Ω
, cosα=
Ω0
Ω
, (C.6)
Ω =
p
Ω20+Ω
2
1 (C.7)
Die Pulsfläche A ist als das Integral der effektiven Rabi-Frequenz Ω definiert:
A =
t f∫
t i
Ω(t) d t (C.8)
Beispiele
Wechselwirkung mit einem pi-Puls
Im Zweiniveausystem invertiert ein Puls der Pulsfläche A = pi das System:
c1(t f ) =−ic2(t i), c2(t f ) =−ic1(t i) (C.9)
Im Vierniveausystem ergeben sich die finalen Wahrscheinlichkeitsamplituden als
kohärente Superposition der anfänglichen Amplituden:
c1(t f ) = −i cosαc2(t i)− i sinαc4(t i)
c3(t f ) = i sinαc2(t i)− i cosαc4(t i)
c2(t f ) = −i cosαc1(t i) + i sinαc3(t i)
c4(t f ) = −i sinαc1(t i)− i cosαc3(t i) (C.10)
Diese Abhängigkeiten beschreiben Interferenzen zwischen den einzelnen Ampli-
tuden, welche letzten Endes zur Oszillation des Lichtspeichersignals führen.
Wechselwirkung mit einem 2pi-Puls
Die Wirkung eines 2pi-Pulses im Zwei- bzw. Vierniveausystem ist vergleichbar. Im
Vierniveausystem werden lediglich die Vorzeichen der Wahrscheinlichkeitsampli-
tuden geändert:
cn(t f ) =−cn(t i) (C.11)
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Freie Evolution
Ohne externes HF-Feld entwickelt sich das System ungestört und wird durch den
Hamiltonoperator
Hˆ f rei =

0 0 0 0
0 −∆ 0 0
0 0 δ13 0
0 0 0 −∆+δ24
 (C.12)
beschrieben. Die zugehörige Evolutions-Matrix U f rei lautet:
U f rei(t f , t i) =

0 0 0 0
0 ei∆(t f −t i) 0 0
0 0 e−iδ13(t f −t i) 0
0 0 0 ei(∆−δ24)(t f −t i)
 (C.13)
C.3 Polarisation nach der Rephasierungssequenz
Im Folgenden wird die im Medium vorliegende Polarisation zum Zeitpunkt t = T ≡
∆t, d.h. nach einem vollen Rephasierungszyklus, berechnet. Die Rephasierungs-
sequenz ist in Abbildung 4.7 skizziert und besteht aus folgenden Schritten. Zum
Zeitpunkt t = 0 wird durch Kontroll- und Nachweispuls eine Kohärenz generiert.
Dies ist äquivalent zur Kohärenzerzeugung mittels eines pi/2-Pulses. Zum Zeit-
punkt t = T/4 invertiert der erste pi-Puls das System, zum Zeitpunkt t = 3T/4 der
zweite. Im idealen Zweiniveausystem sind die Kohärenzen nach der Speicherzeit
T =∆t wieder in Phase, so dass eine hohe Polarisation, d.h. ein hohe Signalstärke
vorliegt. Im hier betrachteten Vierniveausystem ist die Evolution der Kohärenzen
aufgrund der Interferenzterme (C.10) jedoch komplizierter.
Im Folgenden wird davon ausgegangen, dass vor dem Speicherprozess Zustand
1 und 3 gleichermaßen besetzt sind und zwischen diesen keine anfängliche Kohä-
renz vorliegt. Ohne Beschränkung der Allgemeinheit kann die Berechnung der
Polarisation daher für beide Fälle separat durchgeführt werden. Zuerst wird der
Fall betrachtet, dass sich das System zum Zeitpunkt t = 0 im Zustand 1 befindet:
c1(0) = 1, c2(0) = c3(0) = c4(0) = 0 (C.14)
Kohärenzerzeugung durch den pi/2-Puls
Nach der Wechselwirkung mit dem pi/2-Puls zum Zeitpunkt t = t1 = 0 sind die
Wahrscheinlichkeitsamplituden durch
c1(t1) =
p
2
2
,
c2(t1) = −i cosα
p
2
2
,
c3(t1) = 0,
c4(t1) = −i sinα
p
2
2
(C.15)
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gegeben. Hieraus folgt die Polarisation P0 = µ12c1(t1)c∗2(t1) + µ14c1(t1)c∗4(t1) +
µ32c3(t1)c∗2(t1) +µ34c3(t1)c∗4(t1), welche sich zu
P0 = µ12
p
2
2
i cosα
p
2
2
+µ14
p
2
2
i sinα
p
2
2
= i
µ0
2
(C.16)
ergibt. Dabei ist µ0 =
p
µ212+µ
2
14 das effektive Dipolübergangsmoment.
Freie Evolution zwischen pi/2-Puls und erstem pi-Puls
Nach der ungestörten Evolution von t = t1 nach t = t2 = T/4, d.h. vor dem ersten
pi-Puls, sind die Wahrscheinlichkeitsamplituden durch
c1(t2) =
p
2
2
,
c2(t2) = −i cosα
p
2
2
exp[i∆T/4)],
c3(t2) = 0,
c4(t2) = −i sinα
p
2
2
exp[i(∆−δ24)T/4] (C.17)
gegeben. Der Dephasierungsprozess wird dabei durch die Exponentialterme
exp[i∆T/4)] und exp[i(∆−δ24)T/4] beschrieben.
Wechselwirkung mit dem ersten pi-Puls
Nach der Wechselwirkung mit dem ersten pi-Puls sind die Wahrscheinlichkeitsam-
plituden durch
c1(t3) = −
p
2
2
exp[i∆T/4)][cos2α+ sin2αexp(−iδ24T/4)],
c2(t3) = −i cosα
p
2
2
,
c3(t3) = sinα cosα
p
2
2
exp[i∆T/4)]
 
1− exp[−iδ24T/4] ,
c4(t3) = −i sinα
p
2
2
(C.18)
gegeben.
Freie Evolution nach dem ersten pi-Puls
Nach der Wechselwirkung mit dem ersten pi-Puls entwickelt sich das System unge-
stört bis zum Zeitpunkt t4 = 3T/4. Die Wahrscheinlichkeitsamplituden zu diesem
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Zeitpunkt lauten:
c1(t4) = −
p
2
2
exp[i∆T/4][cos2α+ sin2αexp(−iδ24T/4)],
c2(t4) = −i cosα
p
2
2
exp[i∆T/2],
c3(t4) = sinα cosα
p
2
2
exp[i∆T/4]exp[−iδ13T/2] 1− exp[−iδ24T/4] ,
c4(t4) = −i sinα
p
2
2
exp[i∆T/2]exp[−iδ24T/2] (C.19)
Wechselwirkung mit dem zweiten pi-Puls
Nach der Wechselwirkung mit dem zweiten pi-Puls lauten die Wahrscheinlichkeit-
samplituden:
c1(t5) = −
p
2
2
[cos2α+ sin2αexp(−iδ24T/2)]exp[i∆T/2],
c2(t5) = i cosα
p
2
2
[cos2α+ sin2α(exp[−iδ24T/4] + exp[−iδ13T/2]
− exp[−iδ13T/2− iδ24T/4])]exp[i∆T/4],
c3(t5) = sinα cosα
p
2
2
(1− exp[−iδ24T/2])exp[i∆T/2],
c4(t5) = i sinα
p
2
2
[cos2α(1− exp[−iδ13T/2] + exp[−iδ13T/2− iδ24T/4])
+ sin2αexp(−iδ24T/4)]exp[i∆T/4] (C.20)
Freie Evolution nach dem zweiten pi-Puls
Nach der Wechselwirkung mit dem zweiten pi-Puls entwickelt sich das System
ungestört bis zum Zeitpunkt t6 = T :
c1(t6) = −
p
2
2
[cos2α+ sin2αexp(−iδ24T/2)]exp[i∆T/2],
c2(t6) = i cosα
p
2
2
[cos2α+ sin2α(exp[−iδ24T/4] + exp[−iδ13T/2]
− exp[−iδ13T/2− iδ24T/4])]exp[i∆T/2],
c3(t6) = sinα cosα
p
2
2
(1− exp[−iδ24T/2])exp[−iδ13T/4]exp[i∆T/2],
c4(t6) = i sinα
p
2
2
[cos2α(1− exp[−iδ13T/2] + exp[−iδ13T/2− iδ24T/4])
+ sin2αexp(−iδ24T/4)]exp[i∆T/2]exp[−iδ24T/4] (C.21)
113
Anhang C. Rephasierung im Vierniveausystem
Polarisation zum Zeitpunkt t = T
Die rephasierte Polarisation zum finalen Zeitpunkt t = T ergibt sich durch:
Preph = µ12c1(t6)c
∗
2(t6) +µ14c1(t6)c
∗
4(t6) +µ32c3(t6)c
∗
2(t6) +µ34c3(t6)c
∗
4(t6) (C.22)
Hierbei ist zu beachten, dass bei der bisherigen Betrachtung angenommen wur-
de, dass das System zu Beginn im Zustand 1 vorlag. Um die Polarisation für den
zweiten Fall des initialen Zustandes 3 zu berechnen, muss lediglich δ13 durch −δ13
ersetzt werden.
Die gesamte Polarisation (innerhalb einer magnetischen Lage A oder B) ergibt
sich dann zum Zeitpunkt t = T zu:
PA,B = P0

1− 16cos2α sin2α 2 sin2(δ24T/8) cos2(δ13T/8)
+ 2cos2(δ24T/8) sin
2(δ13T/8) + cos2α sin(δ24T/4)) sin(δ13T/4)

· sin2(δ24T/8) sin2(δ13T/8) (C.23)
Um den Zerfall der Polarisation aufgrund von dekohärenten Effekten zu berück-
sichtigen, muss (C.23) um einen exponentiellen Faktor exp(−ΓdekohT ) erweitert
werden, wobei 1/Γdekoh durch die Dekohärenzzeit T2 gegeben ist. Aus den erwei-
terten Polarisationen PA und PB kann dann mittels (4.3) die Variation der Lichtspei-
chereffizienz in Abhängigkeit der Speicherzeit T =∆t bestimmt werden.
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Anhang D
Skalierung des Spinechosignals während der
ZEFOZ-Gradientensuche
Wird bei der Gradientensuche des optimalen statischen Magnetfeldes (s.
Kap. 6.2.5) die Bewertung der erreichten Kohärenzzeit T2 nicht durch eine zeitlich
aufgelöste Messung der Zerfallsdynamik ermittelt, sondern lediglich durch Mes-
sung bei einer festen Echoverzögerung 2τ, so muss diese im Verlauf des Verfahrens
angepasst werden, um dem ansteigenden Spinechosignal E Rechnung zu tragen.
Wird die initiale Echoverzögerung 2τ(0) bei Iteration n auf 2τ(n) vergrößert, bricht
die Signalstärke E(n)(2τ(0)) auf E(n)(2τ(n)) ein. Dies ist nicht durch zusätzliche
Dekohärenz o.ä. bedingt, sondern entspricht lediglich der zeitlichen Abnahme des
Signalverlaufs gemäß dem Modell des Phasengedächtnisses (s. Kap. 6.2.2). Um
das projizierte Spinechosignal ab der Generation n zu erhalten, wird daher der
Skalierungsfaktor
δE =
E(n)(2τ(0))
E(n)(2τ(n))
(D.1)
eingeführt, welcher die korrekte Darstellung des Suchfortschrittes erlaubt (s. auch
Abb. 6.10 rechts). Mittels Gleichung (6.11), welche den zeitlichen Zerfall von E(t)
beschreibt, ergibt sich
δE = exp
 
(2τ(n))2− (2τ(0))2
(T (n)2 )
2
!
(D.2)
wobei T (n)2 die Kohärenzzeit nach der n-ten Iteration ist. Diese lässt sich wieder-
um mittels (6.11) über die globale Spinechoamplitude E0 und das Spinechosignal
E(n)(2τ(n)) bestimmen:
T (n)2 =
2τ(n)q
− ln( E(n)(2τ(n))
E0
)
(D.3)
Somit folgt schließlich:
δE = exp

(2τ(0))2
(2τ(n))2
− 1

· ln

E(n)(2τ(n))
E0

(D.4)
Mittels dieses Faktors kann die Spinechosignalstärke für alle Iteration größer n,
bei denen die Verzögerung nicht mehr 2τ(0) sondern 2τ(n) beträgt, der initialen
Skalierung (Iteration 0 bis n) angepasst werden.
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